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1 EINLEITUNG UND ZIELSETZUNG 
Eine effiziente Entwicklung und Dimensionierung von technischen Elastomerbauteilen lässt 
sich ohne die Hilfe von numerischen Methoden kaum bewerkstelligen. Dabei hat sich die 
Methode der Finiten-Elemente (FEM) zu einem unverzichtbaren Werkzeug des Konstrukteurs 
von diesen technisch anspruchsvollen Bauteilen entwickelt, um die in der industriellen Praxis 
vielfach geforderten, immer kürzeren Entwicklungszeiten für neue Produkte einhalten zu 
können. Mit dem Einsatz der FEM bereits in den frühen Phasen des Entwicklungs- und 
Konstruktionsprozesses lassen sich die zeit- und kostenaufwendige Prototypenerprobungen 
sowie ihre Herstellung auf ein Mindestmaß reduzieren. Der entscheidende Vorteil besteht 
darin, dass ungünstige Konstruktionsvarianten bereits frühzeitig simulativ ausgeschlossen und 
damit teure versuchsbezogene Hardwareabsicherungen auf die zielführenden Varianten 
beschränkt werden können.  
Für die Anwendung der Finite-Elemente-Methode bei Elastomerbauteilen ist die 
Beschreibung des Werkstoffverhaltens für die genaue Bauteilvorhersage von entscheidender 
Bedeutung. Die experimentelle Charakterisierung der mechanischen Eigenschaften ist im 
Vergleich zu anderen technischen Werkstoffen (wie bspw. Metallen oder thermoplastischen 
Kunststoffen) mit deutlich höherem Aufwand verbunden. Elastomerwerkstoffe weisen ein 
hohes Deformationsvermögen auf und sind insbesondere in diesen hohen 
Verformungsbereichen durch ein ausgeprägt nichtlineares Spannungs-Dehnungs-Verhalten 
charakterisiert. Diese Nichtlinearitäten müssen bei der numerischen Vorhersage von 
Elastomerbauteilen, die ebenfalls großen Deformationen ausgesetzt sind, berücksichtigt 
werden. Die Beschreibung dieses komplexen Werkstoffverhaltens in der FEM erfolgt dabei 
mit hyperelastischen Materialmodellen, die den formalen Zusammenhang zwischen der 
Verformung und der Spannungsantwort für eine bestimmte Temperatur und 
Beanspruchungsgeschwindigkeit liefern. Nachteilig ist bei solchen Modellen, dass diese das 
komplexe elastomere Werkstoffverhalten nicht vollständig abbilden können. Sie geben das 
Werkstoffverhalten lediglich für die Zustände zufriedenstellend wieder, die tatsächlich durch 
experimentelle Versuche ermittelt vorliegen und anhand dieser Werkstoffdaten das 
Materialmodell bzw. die zugehörigen Materialparameter bestimmt sind. D.h., dass die 
Kalibrierung des eingesetzten Modells im Allgemeinen anhand von einer uniaxialen 
experimentellen Datenbasis erfolgt. Technische Elastomerbauteile werden jedoch im 
praktischen Einsatz vorwiegend mehraxialen Beanspruchungen ausgesetzt (Bild 1.1).  
Desweiteren können die Eigenschaften von Elastomeren je nach Anforderungsprofil sehr 
vielfältig eingestellt werden. Dabei werden die mechanischen, thermischen und chemischen 
Eigenschaften des Werkstoffs durch das Kautschukpolymer und den beigemengten 
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Zuschlagsstoffen optimiert bzw. beeinflusst. Die Zusammensetzung der Mischung vom 
elastomeren Endprodukts bewirkt das resultierende Werkstoffverhalten. Hierbei spielen aktive 
bzw. verstärkende Füllstoffe, wie bspw. Ruß oder Kieselsäure (Silica) eine entscheidende 
Rolle. Der mit diesen Füllstoffen hervorgerufene Verstärkungsmechanismus setzt sich neben 
der hydrodynamischen Verstärkung aus der entstehenden Wechselwirkung zwischen Füllstoff 
und Polymer, welches sowohl physikalische als auch chemische Bindungen beinhalten kann, 
und aus der Wechselwirkung der Füllstoffaggregate untereinander zusammen. Sie sind u.a. 
abhängig von der Teilchengröße, der Oberflächenaktivität der Primärpartikel, der Struktur der 
Füllstoffaggregate, dem Verstärkungssystem und nicht zuletzt vom Füllstoffanteil in der 
Kautschukmischung.  
Insbesondere die entstehende Füllstoff-Füllstoff-Wechselwirkung führt dazu, dass in der 
Kautschukmatrix ein Füllstoffnetzwerk entsteht, das jedoch durch eine 
Werkstoffbeanspruchung wieder zerstört werden kann. Dieses für Elastomere typische 
Phänomen hat zur Folge, dass die mechanischen Eigenschaften von der Deformationshistorie 
abhängig sind. Die einsetzende Schädigung bewirkt makroskopisch eine 
deformationsinduzierte Spannungserweichung und steht im direkten Zusammenhang zur 
aufgebrachten maximalen Dehnungshöhe am Elastomer. Die maximale Dehnungshöhe, die in 
einer in der Vergangenheit sich befindenden Beanspruchung aufgebracht wird, hat somit 
einen signifikanten Einfluss auf das sich daraufhin einstellende Spannungs-Dehnungs-
Verhalten. Dieses Entfestigungsphänomen stellte Mullins bereits vor langer Zeit fest [Mul47]. 
Dabei beobachtete er, dass die Zugabe von Ruß einen deutlichen Steifigkeitsabfall in den 
ersten Be- und Entlastungszyklen bewirkt. Diese deformationsinduzierte 
Spannungserweichung ist unter dem Begriff Mullins-Effekt hinreichend bekannt. Damit 
nimmt mit der Spannungserweichung aufgrund der Deformationshistorie die Komplexität des 
Werkstoffverhaltens und entsprechend die Werkstoff- und Bauteilvorhersage erheblich zu.  
Die konstitutive Modellierung des Mullins-Effekts ist seit der ersten Beschreibung bzw. der 
ersten umfassenden experimentellen Studie, die dem Phänomen gleichzeitig ihren Namen 
gab, Gegenstand der Forschung und steht im Fokus zahlreicher Publikationen [DFG09]. 
Nichtsdestotrotz wurde die Entwicklung von solchen Modellen erst seit Beginn der 1980er 
intensiviert und hat nachwievor an Aktualität und Bedeutung nicht verloren. Dabei wurden 
sowohl rein phänomenologische als auch mikromechanisch motivierte Materialmodelle zur 
Beschreibung der deformationsinduzierten Spannungserweichung vorgeschlagen. Obwohl 
heute eine Vielzahl von Materialmodellen zum Mullins-Effekt existiert und diese Modelle 
auch die untersuchten Experimentaldaten sehr gut abbilden, ist es aufgrund der 
Vielschichtigkeit dieser Art von Spannungserweichung noch nicht gelungen, eine 
allgemeingültige Formulierung für dieses Entfestigungsphänomen zu entwickeln. Die 
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Notwendigkeit der Nachbildung der deformationsinduzierten Spannungserweichung in der 
FEM hat sich ebenfalls in den letzten Jahren mit der Entwicklung der Rechnerkapazitäten 
durchgesetzt. Heute wird bereits in kommerziell verfügbaren FE-Programmen zur Simulation 
von technischen Elastomerbauteilen die Berücksichtigung des Mullins-Effekts auf der 
Annahme der Isotropie bereitgestellt.  
Aktuelle Untersuchungen zeigen jedoch, dass die deformationsinduzierte 
Spannungserweichung ein weitaus komplexeres Phänomen darstellt. Insbesondere die 
ausgeprägte Richtungsabhängigkeit des Mullins-Effekts lässt die bisher entwickelten 
isotropen Materialmodelle nicht mehr zu und erfordert die Berücksichtigung der 
deformationsinduzierten Anisotropie. Die industrielle Bedeutung des 
deformationsinduzierten, richtungsabhängigen Werkstoffverhaltens wird insbesondere an 
einer rotationssymmetrischen Elastomerbuchse deutlich, die häufig in der Automobilindustrie 
eingesetzt wird. Typische Belastungen von Elastomerbuchsen bzw. –lagern werden in Bild 
1.1 veranschaulicht und können sowohl überlagert als auch aufeinanderfolgend auftreten. Aus 
der sukzessiven Belastungsreihenfolge des Elastomerbauteils gehen wiederum 
Werkstoffbeanspruchungen in verschiedenen Belastungsrichtungen hervor. Damit ist in 
Verbindung mit der aufgebrachten Spannungserweichung die Reihenfolge der 
Belastungsarten für das Bauteilverhalten von hoher Bedeutung und erfordert die 
richtungsabhängige Berücksichtigung des Mullins-Effekts während der FE-Auslegung. Für 
die Entwicklung und Validierung von anisotropen Materialmodellen für füllstoffverstärkte 
Elastomere fehlen nach heutigem Stand noch ausreichende und geeignete experimentelle 
Untersuchungen.  
 
Bild 1.1: Typische Belastungsarten von rotationssymmetrischen Elastomerbuchsen 
Ein Ziel der vorliegenden Arbeit ist daher für das sich abhängig von der jeweiligen 
Deformationshistorie einstellende richtungsabhängige Werkstoffverhalten eine geeignete 
Prüfmethodik zu entwickeln und mit diesen quasistatischen Zugversuchen die 
deformationsinduzierte Anisotropie experimentell zu identifizieren. Die 
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Richtungsabhängigkeit des Mullins-Effekts lässt sich dabei ausschließlich in mehrstufigen, 
uniaxialen Versuchen mit sich ändernden Belastungsrichtungen nachweisen. Die 
Gegenüberstellung der erstmaligen jungfräulichen Beanspruchung (Primärbeanspruchung) 
und der erneuten Beanspruchung in einer neuen Belastungsrichtung 
(Sekundärbeanspruchung) erfolgt, indem ein Maß zur Quantifizierung des sich einstellenden 
richtungsabhängigen Werkstoffverhaltens vorgeschlagen wird. Gleichzeitig wird die 
auftretende Restdehnung aus der Primärbeanspruchung richtungsabhängig berücksichtigt.  
Hauptziel der Arbeit besteht darin, eine breite Werkstoffdatenbasis zur 
deformationsinduzierten Anisotropie experimentell zu generieren und damit zum einen die 
Richtungsabhängigkeit zu validieren. Zum anderen soll gleichzeitig auf diese Weise eine 
hinreichende experimentelle Grundlage für die Entwicklung von mikromechanisch 
motivierten Materialmodellen zum richtungsabhängigen Mullins-Effekt geschaffen werden. 
Hierfür wird eine große Anzahl von unterschiedlichen Vulkanisaten in die 
Untersuchungsreihe einbezogen. Dabei steht im Fokus, den Einfluss des Füllstoffanteils, -typs 
(Ruß, Kieselsäure) und des Kautschuksystems auf die anisotrope Spannungserweichung 
herauszuarbeiten. Zusätzlich werden unterschiedlichste Kautschukpolymere und ihr 
richtungsabhängiges Werkstoffverhalten gegenübergestellt.  
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Aktive Füllstoffe wie Ruß oder Silica sind ein wesentlicher Bestandteil von elastomeren 
Mischungen und haben vor allem einen entscheidenden Einfluss auf das mechanische 
Leistungsvermögen des Endprodukts. In diesem Kapitel wird daher zunächst der molekulare 
Aufbau sowohl von gefüllten als auch von ungefüllten Elastomeren dargestellt. Anschließend 
werden die Verstärkungswirkung der verschiedenen Füllstofftypen und das hieraus 
resultierende makroskopische, mechanische Werkstoffverhalten erläutert. 
2.1 Ungefüllte Elastomere 
2.1.1 Molekularer Aufbau 
Elastomere gehören wie die thermoplastischen Kunststoffe zu den hochpolymeren 
Werkstoffen, deren Moleküle aus einer Aneinanderreihung von Grundeinheiten (Monomeren) 
bestehen [Nag81; MHMS11]. Charakteristisch für den molekularen Aufbau von Elastomeren 
ist, dass die Polymerketten an wenigen Stellen miteinander durch kovalente, chemische 
Bindungen vernetzt sind (Bild 2.1). Während des Vulkanisationsprozesses wird durch 
Energiezufuhr die chemische Vernetzungsreaktion gestartet und somit das Ausgangsmaterial 
Kautschuk in das Endprodukt Elastomer überführt. Als zusätzliche Vernetzungsstellen wirken 
Verschlaufungen und Verhakungen der Polymerketten untereinander, die jedoch schwächer 
als die chemischen Bindungen sind. Aufgrund des weitmaschigen Charakters des 
entstehenden Elastomernetzwerks sind die Kettensegmente zwischen den Netzknoten noch 
sehr beweglich [Gra02; Hab12] (Bild 2.1).  
 
Bild 2.1: Struktur des ungefüllten Elastomernetzwerks (schematisch) [VHK09] 
freie 
Kettenenden
Verschlaufungen
freies 
Volumen
Vernetzungsstellen
verhakte 
Kettenenden
inaktive 
Verschlaufung
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Die Kettenbeweglichkeit, die aus der leichten Drehbarkeit um die C-C-Bindungsachsen 
hervorgerufen wird, ist demnach durch die chemischen Netzknoten und physikalische 
Behinderungen eingeschränkt. Zudem steht für koordinierte Bewegungen nur ein 
beschränktes „freies Volumen“ zur Verfügung, das mit der Temperatur ansteigt. Hieraus 
entsteht die für die Elastomere typische Eigenschaft der hohen Elastizität. Sie können hohen 
Deformationen ausgesetzt werden, ohne dass bis zum Versagen irreversible Schäden auftreten 
[Fri09; Hab12].  
Die im Ruhezustand geknäuelt vorliegenden Molekülketten und Kettensegmente werden beim 
Einwirken einer Kraft gestreckt und gehen bei der Entlastung in ihren ursprünglichen, 
geknäuelten Zustand wieder über. Diese völlig ungeordnete Knäuelgestalt ist 
thermodynamisch betrachtet am wahrscheinlichsten, da im entlasteten Zustand die Entropie 
ihr Maximum aufweist. Daher wird bei Elastomeren auch von der Gummi- bzw. der 
Entropieelastizität gesprochen [Uhl07; RS13].  
Neben den oben genannten chemischen und physikalischen Behinderungen, kann die 
Beweglichkeit der Molekülketten durch das Einsetzen von Kristallisationsvorgängen 
eingeschränkt sein. Eine Form von Kristallisation tritt auf, wenn sich die Kettensegmente 
aufgrund einer Deformation sich ausrichten und somit kristallin anordnen. Diesen Effekt der 
während einer Deformation entstehenden Selbstverfestigung des Elastomerwerkstoffs wird 
auch als Dehnungskristallisation bezeichnet [RS13].  
2.1.2 Entropieelastizität 
Treloar [Tre75] beschreibt die Entropieelastizität durch einen thermodynamisch-statistischen 
Ansatz, die über den ersten und zweiten Hauptsatz der Thermodynamik für einen reversiblen 
Prozess begründet wird: 
dWTdSpdVfdlTdSdWdQdU   (2.1) 
U innere Energie 
Q Wärmeenergie 
W Formänderungsenergiedichte 
T Temperatur 
S Entropie 
f Rückstellkraft 
dl Auslenkung 
p hydrostatischer Druck 
V Volumeneinheit 
Für die Beschreibung der Gleichgewichte von Systemen, deren Zustände sich reversibel 
ändern (bspw. elastische Deformation), wird die freie Helmholtz-Energie herangezogen: 
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SdTTdSdUdA   (2.2) 
A freie Energie (Helmholtz-Energie) 
Bei Elastomeren entsteht die Rückstellkraft f, die unter der Voraussetzung der 
Inkompressibilität (Volumenkonstanz) sowie bei konstanter Temperatur sich aus Gl. (2.1) und 
(2.2) zusammensetzt: 
T
0
TT l
ST
l
U
l
Af 













 (2.3) 
Wie schon Meyer und Ferri gezeigt haben, findet bei einer Verformung von Elastomeren 
nahezu keine Energiespeicherung in Form von innerer Energie statt [MF35]. Die Änderung 
der freien Energie wird demnach ausschließlich durch den Ordnungszustand bzw. der 
Entropie der Polymerketten bewirkt. Bei konstanter Temperatur lässt sich die Rückstellkraft f 
dementsprechend mit Gl. (2.4) darstellen. Die Entropie S bzw. die Entropiedifferenz S kann 
hierbei durch die Boltzmann-Gleichung ausgedrückt werden (Gl. (2.5)): 
TT l
ST
l
Af 








 
(2.4) 
 drrpkS ln (2.5) 
k Boltzmann-Konstante 
r Kettenendenabstand 
p(r) Wahrscheinlichkeitsdichte 
2.1.3 Materialmodelle für ungefüllte Elastomere 
Die Entropieelastizität stellt die Grundlage für die Entwicklung von statistischbasierten 
Materialmodellen für ungefüllte Elastomere dar. Darüber hinaus existiert eine Vielzahl von 
weiteren Modellen, die jeweils auf verschiedene Konzepte basieren und im Folgenden darauf 
eingegangen wird.  
2.1.3.1 Statistischbasierte Materialmodelle 
Die statistischbasierten Materiamodelle sind demnach auf Basis der statistischen Mechanik 
formuliert und geben das Werkstoffverhalten einer einzelnen Polymerkette wieder. Die 
ausführliche, formale Herleitung der Konformation der Kette bzw. die Gestalt des 
resultierenden Netzwerks ist bspw. in [Tre75] umfassend erläutert bzw. sei an dieser Stelle 
auf Anhang A1.2 verwiesen. Dabei gehen die Kettenendenabstände r aus der Gauß’schen 
Wahrscheinlichkeitsverteilung hervor: 
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  2
2
ln2
r3
2
2 erln2
34rP 




   
(2.6) 
n Kettensegmentanzahl 
Der durchschnittliche Kettenendenabstand im unverformten Ursprungszustand resultiert aus 
dem mittleren quadratischen Wert für r: 
    lnlnrL 2122120   (2.7) 
L0 durchschnittlicher Kettenendenabstand 
Unter der Annahme, dass bei einer applizierten makroskopischen Deformation des Netzwerks 
jede einzelne Kette auf die gleiche Weise verformt wird, lassen sich die Verstreckungen i auf 
die Ketten übertragen. Daraus folgt aus der Summe der Entropieänderungen von den 
einzelnen Ketten N die Formänderungsenergiedichte W.  
 3TkN
2
1W 23
2
2
2
1    (2.8) 
mit  
t1  
 
(2.9) 
i Streckung in i-te Belastungsrichtung 
N Anzahl der Netzkkettensegmente 
Die Formulierung aus Gl. (2.3) auf Basis der Gauß’schen Netzwerktheorie unterliegt der 
Einschränkung, dass sie nur für kleine Kettenendenabstände r « n·l (kleine makroskopische 
Deformationen) Gültigkeit besitzt. Kuhn und Grün haben daher einen erweiterten statistischen 
Ansatz entwickelt, der die endliche Verstreckbarkeit der Polymerketten berücksichtigt und 
erzielen damit bei großen Deformationen eine gute Annäherung [KG42] (Gl. (2.10)). Aus 
Gl. (2.7) sowie aus der Streckung der einzelnen Kette  =r / r0 ergibt sich dabei ihre maximale 
Verstreckbarkeit. Sie wird unter der Anwendung der inversen Langevin-Funktion L-1 
berücksichtigt: 
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


 
L
L
Ln
TkNW 

sinh
ln  
(2.10) 
nmax  (2.11) 
 LL 1ln
r  L coth  
(2.12) 





ln
r1
L L  (2.13) 
L  -1 inverse Langevin-Funktion. 
Die inverse Langevin-Funktion kann dabei mithilfe einer Taylor-Reihenentwicklung 
angenähert werden. Die geeignete Näherung hierfür und die daraus resultierende Spannungs-
Dehnungs-Formulierung wird in Kapitel 6.2.2 erläutert.  
Die Berücksichtigung der Formulierung für die Formänderungsenergiedichte W aus Gl. (2.10) 
in einem dreidimensionalen Materialmodell lässt sich lediglich durch das Herstellen des 
Zusammenhangs zwischen der einzelnen Kettenverstreckung sowie der makroskopischen 
Deformation des gesamten Netzwerks bewerkstelligen. Hierfür existiert eine Vielzahl von 
verschiedenen Ansätzen, auf die an dieser Stelle nicht näher eingegangen und auf [BA00] und 
[MV06] verwiesen wird (Bild 2.2). Obwohl statistischbasierte Modelle mit Nicht-Gauß’scher 
Kettenendenverteilung (Langevin-Kettenendenverteilung) bei hohen Deformationen 
experimentelle Werkstoffdaten gut abbilden, zeigen sie im Vergleich zu Modellen mit 
Gauß’scher Netzwerktheorie große Abweichungen in kleineren Verformungsbereichen 
[BA00; Böl05] (Gl. (2.8)). 
 
Bild 2.2: Schematische Darstellung von verschiedenen Netzwerkmodellen: a) 3-Kettenmodell 
[WG52], b) 4-Kettenmodell [FR43], c) 8-Kettenmodell [AB93], d)Vollständiges 
Netzwerkmodell [WG92] 
b)a) c) d)
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2.1.3.2 Invariantenbasierte Materialmodelle 
Die häufigste konstitutive Beschreibung ist auf die isotrope, hyperelastische Formulierung aus 
der Kontinuumsmechanik zurückzuführen. Die Formänderungsenergiedichte W resultiert 
dabei aus den Invarianten I1 bis I3:  
2
3
2
2
2
11I    (2.14) 
2
3
2
2
2
3
2
1
2
2
2
12I  
 
(2.15) 
2
3
2
2
2
13I  
 
(2.16) 
I1, I2, I3 Invarianten des Cauchy-Green-Tensors 
Hierbei beschreibt die erste Invariante I1 die Längenänderung der Raumdiagonalen eines aus 
einem Kontinuum herausgeschnittenen Würfels. I2 stellt die Änderung der Oberfläche und die 
dritte Invariante I3 die Volumenänderung des Würfels dar [SSK11]. Entsprechend werden I1 
als Längen- bzw. I2 auch als Oberflächendeformationsmaß bezeichnet. Wie bereits oben 
beschrieben sind Elastomere nahezu volumenkonstant, womit für jede beliebige Deformation 
des betrachteten Würfels I3 = 1 resultiert.  
Die ersten invariantenbasierten Ansätze sind das weit verbreitete Neo-Hooke- und das 
Mooney-Rivlin-Modell [Moo40; Tre43]. Das Neo-Hooke-Modell ist dabei das einfachste 
Modell und stellt einen Sonderfall dar (Gl. (2.17)). Es entspricht exakt der Formulierung aus 
der Gauß’schen Netzwerktheorie (Gl. (2.8)) und wird demnach ebenfalls den 
statistischbasierten Modellen aus Kapitel 2.1.3.1 zugeordnet.  
 3ICW 110NH 
 
(2.17) 
   3IC3ICW 201110MR 
 
(2.18) 
   

 jiN
0ji
j
2
i
1ijR 3I3ICW
,  
(2.19) 
WNH Formänderungsenergiedichte des Neo-Hooke-Modells 
WMR Formänderungsenergiedichte des Mooney-Rivlin-Modells 
WR Formänderungsenergiedichte des Rivlin-Ansatzes 
Cij Materialparameter 
Der einfache Polynom-Ansatz von Rivlin resultiert aus den Invarianten I1 und I2 und geht aus 
der Verallgemeinerung bzw. Erweiterung des Mooney-Rivlin-Modells hervor 
[Riv48a; Riv48b] (Gl. (2.19)). Dieser Ansatz stellt gleichzeitig die Basis für eine Vielzahl von 
später entwickelten invariantenbasierten Modellen dar [IHT51; JGS75; Yeo90] (vgl. Tabelle 
2.1).  
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Modell Parameter Autor 
Neo-Hooke C10
 [Tre43] 
Mooney-Rivlin C10; C01 [Moo40] 
Isihara C10; C01; C20 [IHT51] 
Haines-Wilson C10; C01; C20; C11; C02; C30 [JGS75] 
Yeoh C10; C20; C30 [Yeo90] 
Tabelle 2.1: Auswahl von hyperelastischen Materialmodellen auf Basis des Polynom-Ansatzes von 
Rivlin [MV06] 
2.1.3.3 Streckungsbasierte Materialmodelle 
Im Gegensatz zu den invariantenbasierten Materialmodellen beruhen die streckungsbasierten 
Modelle nicht notwendigerweise auf den Invarianten aus Gl. (2.14) bis Gl. (2.16). Die 
Deformation wird jedoch ebenfalls durch die drei Hauptstreckungen 1, 2 und 3 
ausgedrückt. Die bekanntesten Modelle sind dabei das Valanis-Landel- sowie das Ogden-
Modell in Gl. (2.20) [VL67; Ogd72].  
 

 N
1i
i
3
i
2
i
1
i
i
Ogd 3W
 

 
(2.20) 
WOgd Formänderungsenergiedichte des Ogden-Modells 
i ;i Materialparameter 
Hinzuzufügen ist, dass das statistischbasierte Modell auf Grundlage der Langevin-
Kettenendenverteilung (Kapitel 2.1.3.1) ebenfalls streckungsbasiert aufgebaut ist.  
2.1.3.4 Physikalisch motivierte Modelle 
Zur genaueren begrifflichen Klärung ist an dieser Stelle zu erwähnen, dass die bereits 
vorgestellten statistischbasierten Modelle ebenfalls auf einen physikalischen Hintergrund 
zurückzuführen sind. In diesen Modellen können die Polymerketten jedoch jede beliebige 
Konformation einnehmen, ohne dass eine Beschränkung durch benachbarte Ketten auftritt 
[MV06]. Daher wurden diese Modelle bspw. in [BDEW81] und [Kil81] weiterentwickelt und 
die Formänderungsenergiedichte W in zwei Anteile separiert, die zum einen die chemischen 
Netzknoten (Wc) und zum anderen das sogenannte Phantomnetzwerk (Wph) beschreiben.  
phc WWW 
 
(2.21) 
Wc Energieanteil auf Basis der chemischen Netzknoten 
Wph Energieanteil auf Basis des Phantomnetzwerks bzw. der topologischen Behinderungen 
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Das Tube-Modell [EV88; HSH88] bzw. Extended-Tube-Modell [KH99; KH00] (Gl. (2.22)) 
(auch als Röhrenmodell bekannt) stellt hierbei die bekannteste Variante dar. In diesem Modell 
der Konformationsschläuche, das auf den Arbeiten von Heinrich et al. [HSH80] basiert, wird 
durch das Phantomnetzwerk bzw. in dem von diesem Netzwerk beigetragenen Energieanteil 
Wph die Undurchdringbarkeit der Netzketten aufgrund von topologischen Behinderungen 
berücksichtigt. 
   
        


 


3
1i
12
ph
1
2
1
2
1
2
c
phc
1
G2
3I1
3I1
3I1
2
G
WWW

 ln  
(2.22) 
 Parameter der endlichen Netzkettenverstreckbarkeit  
 Fitparameter zur Beschreibung des Nachgebens der topologischen Behinderung 
Gc Schubmodul auf Basis der chemischen Netzknoten 
Gph Schubmodul auf Basis des Phantomnetzwerks bzw. der topologischen Behinderungen 
2.2 Verstärkung von Elastomeren durch aktive Füllstoffe 
Die bisher behandelten ungefüllten Elastomere finden allerdings nur selten praktische 
Anwendung, wenn bspw. die dehnungskristallisierenden Eigenschaften im Vordergrund 
stehen [Kra02]. In den üblichen Anwendungsgebieten wie in Reifen, Dämpfungs- oder 
Dichtungselementen wird der Kautschuk durch aktive Füllstoffe, wie bspw. Ruß oder 
Kieselsäure, verstärkt und somit ihr Eigenschaftsprofil auf die gewünschte technische 
Anwendung optimiert. Obwohl bereits Wiegand [Wie20] unter dem Begriff „Verstärkung“ 
die Wechselwirkungseffekte zwischen dem Füllstoff und dem Kautschukpolymer 
zusammenfasst und daher ein bekanntes Phänomen darstellt, ist der 
Verstärkungsmechanismus in gefüllten Elastomeren noch nicht zufriedenstellend geklärt 
[FLW05]. Grundsätzlich kann unter dem Begriff „Verstärkung“ die ausgeprägte Zunahme 
von Zugfestigkeit, Weiterreißwiderstand und Abriebbeständigkeit verstanden werden. 
Außerdem lässt sich eine Erhöhung der Steifigkeit feststellen, die weit über die Werte von 
inaktiven Füllstoffen hinausgeht bzw. auf Basis der Theorie von Einstein-Guth und Gold 
erwartet wird [Don98].  
Dabei stellt Wiegand bereits 1925 fest, dass der Verstärkungsmechanismus nicht nur vom 
Füllstoffanteil bestimmt wird [Wie25]. Sie wird neben dem Polymer maßgeblich von den 
Füllstoffeigenschaften beeinflusst. Die Füllstoffeigenschaften resultieren u.a. aus der 
Teilchengröße bzw. der spezifischen Oberfläche sowie der Struktur der Füllstoffaggregate. 
Die spezifische Oberfläche der Primärpartikel bestimmt zusammen mit dem Füllstoffanteil in 
der Kautschukmischung die wirksame Berührungsfläche zwischen dem Polymer und dem 
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Füllstoff. Die Struktur stellt den Grad an Irregularität des Aggregats dar, der mit einer 
höheren Anzahl von Primärteilchen pro Aggregat sowie mit einem ausgeprägteren 
Verzweigungsgrad zunimmt.  
Die Zugabe von Füllstoffen und der damit verbundene Verstärkungsmechanismus lässt sich 
sowohl im dynamischen als auch im statischen Verhalten des elastomeren Endprodukts 
beobachten. Nach der Modellvorstellung von Payne setzt sich der resultierende dynamische 
Modul aus den Beiträgen des polymeren Netzwerks, der hydrodynamischen Verstärkung, der 
Füllstoff-Polymer- sowie der Füllstoff-Füllstoff-Wechselwirkung (Füllstoffnetzwerk) 
zusammen [Pay62; Pay65] (Bild 2.3).  
 
Bild 2.3: Schematische Darstellung über die Zusammensetzung des Schubmoduls aus 
verschiedenen Anteilen nach Payne [Hei10] 
2.2.1 Der Füllstoff Ruß 
Moderne Industrieruße gehören zu den aktiven, verstärkenden Füllstoffen und werden heute 
durch das Furnace-Verfahren hergestellt. Die entstehenden primären Rußpartikel weisen eine 
graphitähnliche Struktur aus mehreren Schichten auf. Diese sogenannten Nanokristallite 
verursachen eine höhere Rauigkeit der Teilchenoberfläche und führen somit zu einer höheren 
Verstärkungswirkung. Der mittlere Durchmesser der Primärpartikel kann in ihrer Größe 
zwischen 5 und 100 nm variieren [Fri09]. Die Größe der Primärpartikel und damit die zur 
Verfügung stehende spezifische Oberfläche lassen sich durch Gasabsorptionsverfahren, wie 
bspw. das BET- oder CTAB-Verfahren (CTAB = Cetyltrimethylammoniumbromid), 
charakterisieren.  
Primäre Rußpartikel liegen nicht als isolierte Teilchen vor, sondern schließen sich zu 
dreidimensional verzweigten Aggregaten zusammen, die durch die hohen Zug-, Druck- und 
Füllstoffcluster-
bruch
Füllstoff-
netzwerk
Polymernetzwerk
Füllstoff-Polymer-Wechselwirkung
Sc
hu
bm
od
ul
log Dehnung
Hydrodynamische Verstärkung
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Scherkräfte während des Mischprozesses nicht mehr zerstört werden können. Die Größe und 
Struktur der Rußaggregate können ebenfalls durch das Herstellungsverfahren variiert werden. 
Hierbei wird im Wesentlichen je nach Anordnung zwischen niedrig- und hochstrukturierten 
Aggregaten differenziert, wobei ihre Größe von 100 bis 500 nm variiert (Bild 2.4). Die 
Struktur der Füllstoffaggregate schränkt dabei die Konformationsmöglichkeiten der 
Polymerketten bei einer makroskopischen Deformation ein. Die Struktur der Primäraggregate 
wird durch den freien Zwischenraum zwischen den Aggregaten ermittelt und durch das von 
einer bestimmten Menge Ruß absorbierte Volumen an Dibutylpthtalat (DBP) ausgedrückt.  
 
Bild 2.4: Morphologie und struktureller Aufbau von Ruß [Wra09] 
Die Aggregate schließen sich wiederum ab einer bestimmten Füllstoffkonzentration 
(Perkolationsschwelle) lokal zu größeren, locker miteinander verbundenen Agglomeraten 
zusammen bis hin zu einem vollständig ausgebildeten Füllstoffnetzwerk im Elastomer 
(Flockulation). Diese Agglomerate bzw. sogenannte Sekundäraggregate weisen eine Größe 
von etwa 1 bis 10 µm auf. Sie werden im Gegensatz zu den eigentlichen (Primär-) Aggregaten 
nur durch van-der-Waals-Kräfte zusammengehalten und können durch eine mechanische 
Beanspruchung leicht zerstört werden.  
Die Klassifizierung der verschiedenen Rußtypen erfolgt nach ASTM D 2516 und 
ASTM D 1765 [NN78; NN13e]. Dabei beschreibt die erste Zahl die mittlere 
Primärpartikelgröße und die letzten beiden die Aggregatstruktur. Die Oberflächenaktivität, die 
den dritten Verstärkungsfaktor darstellt, wird in dieser Klassifizierung nicht unmittelbar 
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erfasst, obwohl sie den vorherrschenden Faktor hinsichtlich der Füllstoff-Füllstoff- und 
Füllstoff-Polymer-Wechselwirkung darstellt [WWD91]. Sie ist gleichzeitig kein genau 
definierter, allerdings bei der Verstärkungswirkung ein häufig verwendeter Begriff.  
2.2.2 Hydrodynamische Verstärkung 
Die aktiven Füllstoffe mit einer deutlich höheren Steifigkeit in der weichen Elastomermatrix 
lassen einen bestimmten Volumenanteil entstehen, der aufgrund des kolloidalen sphärischen 
Primärpartikelaufbaus nicht deformiert werden kann und folglich die gesamte aufgebrachte, 
makroskopische Verformung von dem weichen Kautschukanteil aufgenommen wird (Bild 
2.5). Dieser Effekt wird auch hydrodynamische Verstärkung bezeichnet und beruht auf den 
Untersuchungen von Einstein an Flüssigkeiten mit sphärischen Füllstoffpartikeln [Ein06]. 
Smallwood entwickelt dieses Konzept weiter, um den Zusammenhang vom Schubmodul und 
dem Anteil des Füllstoffs bei kleinen und mittleren Füllgehalten zu beschreiben [Sma44]: 
  521GG m ,  (2.23) 
Gm Schubmodul des ungefüllten Vulkanisats 
 Füllstoffvolumenbruch
Für höhere Füllstoffanteile wurde die Gl. (2.23) von Guth und Gold erweitert, die die 
Berücksichtigung der Wechselwirkungen zwischen den Partikeln miteinschließt 
[GG38; Gut45]. 
 2m 514521GG   ,,  (2.24) 
 
Bild 2.5: Aufbau von Rußagglomeraten bestehend aus Aggregaten und Primärpartikeln [Wan99] 
Mit dieser Beziehung kann der Modul eines gefüllten Systems nur bei kleinen Deformationen 
und kleinen Füllstoffvolumenbrüchen ermittelt werden. Einschränkend ist zudem, dass die 
oben genannten Gleichungen für nur sphärische und separiert vorliegende Partikel ihre 
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Gültigkeit besitzen. Für strukturierte Füllstoffe oder höhere Füllstoffmengen bzw. 
Füllstoffvolumenbrüche führt Medalia den effektiven Füllstoffvolumenbruch ein [Med70]: 
 2effeffm 514521GG   ,,  (2.25) 
eff effektiverFüllstoffvolumenbruch
der zusätzlich den Beitrag vom Kautschuk erfasst, der in den Zwischenbereichen vom 
Füllstoff eingeschlossen und somit von einer äußeren makroskopischen Verformung 
abgeschirmt ist. Daher wird bei dieser abnehmenden Beweglichkeit der Polymerketten auch 
vom „Occluded Rubber“ gesprochen. Der effektive Füllstoffvolumenbruch ist dabei abhängig 
von der Oberflächenaktivität des Füllstoffs, der Temperatur sowie von der Deformation. Bei 
zunehmender Deformation nimmt der abgeschirmte Kautschukanteil und damit bei optimaler 
Füllstoff-Polymer-Wechselwirkung der effektive Volumenbruch zu [WD90]. 
2.2.3 Füllstoff-Polymer-Wechselwirkung 
Die Wechselwirkung zwischen dem Füllstoff und dem Kautschuk wird in erster Linie durch 
die Oberflächenaktivität des Füllstoffs erreicht. Hierbei wird zwischen der physikalischen und 
chemischen Oberflächenaktivität unterschieden, die jeweils die Bindungsart der 
Polymerkettensegmente an den Füllstoffoberflächen bestimmen. Die aus der chemischen 
Oberflächenaktivität resultierende Bindung entsteht durch die an der Oberfläche vorhandenen 
funktionellen Gruppen und freien Radikalen, die mit den während des Verarbeitungsprozesses 
entstandenen freien Kettenenden reagieren können. Die physikalische Oberflächenaktivität 
gibt den Polymerketten die Möglichkeit mittels Verschlaufungen mit der Rußoberfläche 
physikalische (van-der-Waals’sche) Bindungen einzugehen und wird im Wesentlichen von 
der Oberflächenrauigkeit des Füllstoffs hervorgerufen (Bild 2.6). Bei Rußen, die nur sehr 
geringe Mengen an organofunktionellen Gruppen aufweisen, basiert die Füllstoff-Polymer-
Wechselwirkung hauptsächlich auf physikalischer Natur [WWT93]. Durch 
Oberflächenmodifikationen wie bspw. Graphitierung kann die physikalische 
Oberflächenaktivität reduziert oder mithilfe von neuartigen Nanostruktur-Rußen erhöht 
werden [FLW05].  
Für rußgefüllte Elastomersysteme kann mit dielektrischen Untersuchungen festgestellt 
werden, dass an der Oberfläche der Füllstoffaggregate eine dünne Elastomerschicht im 
Nanometerbereich angebunden ist und aufgrund dessen der Füllstoff-Füllstoff-Kontakt nicht 
unmittelbar vorhanden ist [Lan01]. Hieraus lässt sich folgern, dass die füllstoffnahen 
Kettensegmente, die unmittelbar auf der Füllstoffoberfläche adsorbieren, eine geringere 
Beweglichkeit (Mobilität) aufweisen. Diese Kettensegmente werden als immobilisierte 
Kautschukphase oder „Bound Rubber“ zusammengefasst [Kra65]. Unter dem Begriff Bound 
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Rubber ist derjenige Kautschukanteil der unvernetzten Kautschukmischung definiert, der sich 
auch durch geeignete Lösungsmittel nicht mehr extrahieren lässt [Lan01]. Der Anteil des 
immobilisierten Kautschuks einer Mischung zeigt mit bestimmten physikalischen 
Eigenschaften, wie bspw. Abriebfestigkeit, eine gute Korrelation und stellt ein wichtiges 
Kriterium für die Güte der Füllstoff-Polymer-Wechselwirkung dar.  
Die Menge an immobilisierter Kautschukphase ist abhängig von verschiedenen Faktoren. 
Neben Prozesseigenschaften (Inkorperations- oder Lagerzeit) beeinflussen auch der 
Füllstoffanteil und die spezifische Oberfläche den Bound-Rubber-Gehalt. Weiterhin bewirken 
Füllstoffe mit hoher Oberflächenrauigkeit zusätzlich eine hohe wirksame Berührungsfläche 
zwischen dem Kautschuk und dem Füllstoff, die wiederum die Adsorption von Polymeren 
verstärkt [GO92; GON+96].  
 
Bild 2.6: Reduzierung der Beweglichkeit von Polymerketten an der Füllstoffoberfläche [HHV95] 
Die Polymerketten, die sich nicht in der Nähe des Füllstoffs befinden, können weiterhin 
beliebige Konformationen einnehmen und werden unter der mobilen Kautschukphase 
zusammengefasst Die lösbare Kautschukphase hingegen ist durch Verschlaufungen mit dem 
Bound Rubber verbunden. Diese Übergangsschicht zwischen dem Bound Rubber und dem 
mobilen Kautschuk ist die dritte Kautschukschicht, die in Abhängigkeit der 
Kettenbeweglichkeit unterschieden wird [Kra65]. Nach der Modellvorstellung von 
Fröhlich et al. befindet sich der Modul des Bound Rubbers unterhalb des Moduls von den 
Füllstoffpartikeln und oberhalb des vom mobilen Kautschuk. Dabei verhält sich dieser Modul 
nicht konstant über der gesamten Schichtdicke [FLW05]. Die Bildung des immobilen Bound 
Rubbers wird ebenfalls durch die chemische Oberflächenaktivität hervorgerufen und ist 
demnach nicht nur auf die primären Rußpartikel beschränkt.  
2.2.4 Verstärkung durch Füllstoffnetzwerk-Bildung 
Ein weiterer Aspekt für den Verstärkungsmechanismus stellt die Wechselwirkung der 
Füllstoffe untereinander dar. Wie bereits in Kapitel 2.2.2 beschrieben, bilden sich ab einer 
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bestimmten Füllstoffkonzentration (Perkolationsschwelle) Füllstoffaggregate bis hin zu einem 
vollständig ausgebildeten Füllstoffnetzwerk. Ursache ist hierfür, dass die Abstände zwischen 
den Füllstoff-Aggregaten mit zunehmendem Füllstoffanteil kleiner werden. Die Bildung des 
Füllstoff-Netzwerks lässt sich durch die Agglomeration der Aggregate zu fraktalen Clustern 
erklären, die wiederum zu einem größeren Netzwerk heranwachsen. Im Vergleich zur 
Füllstoff-Polymer-Wechselwirkung zerfällt das Füllstoffnetzwerk bei einer Deformation. 
Fröhlich et al. zeigen in Untersuchungen auf, dass die Füllstoff-Füllstoff- mit der Füllstoff-
Polymer-Wechselwirkung in Konkurrenz steht [FNL05]. Demzufolge führt bspw. eine hohe 
Verträglichkeit zwischen dem Füllstoff und dem Polymer zu einer hohen Füllstoff-Polymer- 
und gleichzeitig zu einer verringerten Füllstoff-Füllstoff-Wechselwirkung.  
2.2.5 Kieselsäuregefüllte Elastomere 
Gefällte Kieselsäure bzw. Silica stellen den größten Anteil der verwendeten hellen Füllstoffe 
dar und gehört wie der Ruß zu den aktiven Füllstoffen. Kieselsäuregefüllte Elastomere 
werden hauptsächlich in Schuhsohlen (ca. 50% der Produkte), in Reifen (ca. 30%) und in 
anderen technischen Artikeln eingesetzt [Zie04]. Hergestellt werden diese Füllstoffe auf Basis 
von Alkalisilikatläsungen (vorzugsweise Natronwasserglas), aus dem durch die Zugabe von 
Schwefelsäure die gefällte Kieselsäure (Silica) gewonnen wird. Die Größe der primären 
Kieselsäurepartikel beträgt 5 -28 nm und die der Kieselsäure-Aggregate ca. 100 nm (Bild 
2.7). Folglich weisen die primären Kieselsäurepartikel im Vergleich zu den Rußpartikeln 
kleinere Partikeldurchmesser im Mittel auf. Ähnlich wie bei Ruß werden die Primärpartikel 
des entstandenen Siliciumdioxid zu festen, nicht mehr trennbaren Aggregaten gebunden.  
 
Bild 2.7: Vergleich von Ruß und Kieselsäure bzgl. ihrer Aggregatgrößen, TEM-Aufnahmen 
[Ger02] 
Im Vergleich zum Ruß ist die Kieselsäure durch eine geringere Verträglichkeit mit dem 
Kautschukpolymer charakterisiert. Zur Verbesserung der Anbindung des Füllstoffs mit dem 
Kautschuk sind chemische Oberflächenmodifikationen durch die Ankopplung von Silanen 
Ruß (N110) Kieselsäure Ultrasil 7000GR
50 nm 50 nm
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notwendig. Die Anbindung des Silans an die Kieselsäure erfolgt i.d.R. in zwei 
Reaktionsschritten (Bild 2.8). Im ersten Reaktionsschritt erfolgt durch eine 
Kondensationsreaktion die Abspaltung von Ethanol mit der Kieselsäure. Im 
2. Reaktionsschritt reagieren nach einem vorgeschalteten Hydrolyseschritt die bereits auf der 
Kieselsäure angebundenen TESPT-Moleküle untereinander [Hab12].  
 
Bild 2.8: Reaktionsmodell der Silanisierungsreaktionen [Hab12] 
 
Bild 2.9: Beiträge der Füllstoff-Polymer- und Füllstoff-Füllstoff-Wechselwirkung zum 
Schubmodul bei verschiedenen Füllstoffen [Don98] 
Neben der schlechten Verträglichkeit mit dem Kautschukpolymer führt die polare Oberfläche 
der Kieselsäurepartikel und die Fähigkeit der Kieselsäureaggregate 
Wasserstoffbrückenbindungen untereinander einzugehen dazu, dass im Vergleich zu 
rußgefüllten Kautschuken eine stärkere Füllstoff-Netzwerkbildung sich ausbildet (Bild 2.9). 
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Gleichzeitig entsteht lediglich eine geringe Wechselwirkung zwischen der Kieselsäure und 
dem Kautschuk [FLW05]. Durch den Einsatz von bifunktionalen Silanen, wie bspw. TESPT, 
findet neben einer zusätzlichen Hydrophobierung eine chemische Bindung des Füllstoffs an 
den Polymerketten statt [Hab12]. Die damit verbundene Bildung von Füllstoff-Polymer-
Bindungen verringert gleichzeitig die Füllstoff-Füllstoff-Bindungen bzw. die 
Füllstoffnetzwerk-Bildung. Diese Werkstofftechnologie ist entscheidend für die Reduzierung 
des Rollwiderstands von Reifen. 
2.3 Viskoelastisches Verhalten von Elastomeren 
Wie bereits in vorigen Kapiteln beschrieben, unterscheiden sich die mechanischen 
Eigenschaften von Elastomeren u.a. aufgrund des niedrigen Schubmoduls bzw. des hohen 
Deformationsvermögens grundlegend von anderen festen Werkstoffen, wie bspw. Metallen 
oder thermoplastischen Kunststoffen. Desweiteren werden bei einer Deformation von 
Elastomeren innere Reibungseffekte zwischen den Polymerketten erzeugt, die die Dissipation 
der mechanischen Energie in Wärme hervorruft. Elastomere weisen daher wie alle polymeren 
Werkstoffe ein ausgeprägt viskoelastisches Werkstoffverhalten auf. D.h., dass bei einer 
Verformung sowohl elastische als auch viskose Prozesse gleichzeitig ablaufen. Die 
viskoelastischen Eigenschaften werden insbesondere bei statischer (Relaxation und 
Retardation) oder dynamisch/zyklischer Beanspruchung deutlich.  
2.3.1 Relaxation und Retardation 
Das statische Langzeitverhalten von Elastomeren lässt sich in Relaxations- oder 
Retardationsuntersuchungen bestimmen. Bei der Ermittlung der Retardations- bzw. 
Kriecheigenschaften wird ein elastomerer Probekörper mit einer konstanten Last (Spannung) 
beansprucht. Die resultierende Dehnung des Probekörpers nimmt hierbei mit der Prüfzeit zu. 
Beim Relaxationsversuch hingegen wird der Prüfkörper einer konstanten Deformation 
ausgesetzt bis die über der Zeit abnehmende bzw. relaxierende Spannung langzeitig einen 
Grenzwert erreicht.  
Mit beiden Versuchsarten lässt sich die nichtlineare Viskoelastizität aufzeigen, die das 
elastomere Werkstoffverhalten charakterisiert, bzw. auch alle polymeren Werkstoffe 
aufweisen. D.h., dass sowohl die Relaxationskurven unterschiedlicher Dehnungsniveaus als 
auch die Retardationskurven unterschiedlicher Spannungsniveaus nicht parallel verlaufen und 
daher nicht ineinander überführt werden können.  
2 AUFBAU UND EIGENSCHAFTEN VON GEFÜLLTEN ELASTOMEREN 21 
2.3.2 Dynamisch/zyklisches Verhalten von Elastomeren 
Die viskoelastischen Eigenschaften bzw. die nichtlineare Viskoelastizität von Elastomeren 
können auch bei dynamisch/zyklischer Beanspruchung beobachtet werden. Die für 
Elastomere charakteristischen mechanischen Eigenschaften sind schematisch in Bild 2.10 
dargestellt. Werden die Umkehrpunkte der aus dieser dynamisch/zyklischen Beanspruchung 
resultierenden Hystereseschleife mit einer Gerade verbunden, so entsteht eine Gerade, deren 
Steigung die dynamische Steifigkeit Sdyn darstellt. Die ermittelte dynamische Steifigkeit ist 
dabei u.a. von der Mittellast abhängig [Sto99].  
Zusätzlich hat Payne vor über 50 Jahren festgestellt, dass mit steigender Amplitude bei dieser 
Beanspruchungsart die dynamische Steifigkeit Sdyn abnimmt [Pay62] (Bild 2.10). Für gefüllte 
Elastomere verläuft sie zwischen den Grenzwerten Sdyn,0 (bei kleinen Amplituden) und Sdyn,∞ 
(bei großen Amplituden). Die resultierende ausgeprägte Amplitudenabhängigkeit bestätigt die 
nichtlineare Viskoelastizität von gefüllten Elastomeren, die Payne auf den 
Verstärkungsmechanismus und das damit verbundene deformationsinduzierte Aufbrechen des 
Füllstoffnetzwerks zurückführt [Pay62].  
 
Bild 2.10: Viskoelastisches Verhalten von Elastomeren [Wra09] 
2.4 Mullins-Effekt 
Ähnlich wie der Payne-Effekt, der bei dynamisch/zyklischer Beanspruchung von gefüllten 
Elastomeren auftritt, können bei quasistatischer Lastaufbringung ebenfalls ausgeprägte 
amplitudenabhängige Entfestigungseffekte beobachtet werden. Diese deformationsinduzierte 
Spannungserweichung ist auch unter dem Begriff Mullins-Effekt hinreichend bekannt 
[Mul47]. Festgestellt wurde dieses Entfestigungsphänomen jedoch bereits 1903 von Bouasse 
und Carrière [BC03].  
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2.4.1 Experimentelle Beschreibung des Mullins-Effekts 
2.4.1.1 Deformationsinduzierte Spannungserweichung 
Phänomenologisch betrachtet kann der Mullins-Effekt bereits bei einem einfachen zyklischen 
Zugversuch beobachtet werden, wie exemplarisch in Bild 2.11 angedeutet. D.h., wird ein 
elastomerer Probekörper nach einer vorherigen Be- und Entlastung auf die gleiche Weise 
erneut beansprucht, so verläuft die zweite aufsteigende Spannungs-Dehnungs-Kurve deutlich 
unterhalb des erstmaligen, sogenannten jungfräulichen Werkstoffverhaltens. Erst in den 
folgenden Lastzyklen bei konstanter Dehnungshöhe stabilisiert sich das Spannungs-
Dehnungs-Verhalten und die folgenden Be- und Entlastungskurven gleichen sich an. Der 
Elastomerwerkstoff ist nun bis zu der maximal aufgebrachten Dehnungshöhe geschädigt bzw. 
vorkonditioniert und das quasistatische Werkstoffverhalten hat einen stationären Zustand 
erreicht.  
 
Bild 2.11: Quasistatisches Werkstoffverhalten und Mullins-Effekt 
Die Ausprägung dieses Entfestigungsphänomens wird durch die maximal aufgebrachte 
Dehnungshöhe in der Deformationshistorie maßgeblich bestimmt. D.h. zum einen, dass der 
durch den Mullins-Effekt hervorgerufene Steifigkeitsabfall lediglich bis zur maximalen 
Dehnungshöhe zu beobachten ist. Wird die Belastung anschließend gesteigert, so erreicht die 
vorkonditionierte Spannungs-Dehnungs-Kurve allmählich wieder die jungfräuliche 
Belastungskurve. Gleichzeitig erfolgt mit dieser Belastungssteigerung eine Erhöhung der 
maximalen Dehnungshöhe in der Deformationshistorie, die ein stärkeres Auftreten des 
Mullins-Effekts zur Folge hat. D.h., eine Wiederholung des Belastungszyklus zeigt eine 
weitere Erweichung bzw. Schädigung des Werkstoffverhaltens, also eine 
„vorkonditioniertere“ Spannungs-Dehnungs-Kurve.  
te
ch
n.
 S
pa
nn
un
g 
 
techn. Dehnung  
2 AUFBAU UND EIGENSCHAFTEN VON GEFÜLLTEN ELASTOMEREN 23 
2.4.1.2 Dehnungskristallisation 
Die Veränderung des quasistatischen Werkstoffverhaltens ist sowohl für gefüllte als auch für 
ungefüllte Elastomere charakteristisch und wird maßgeblich von der Deformationshistorie 
beeinflusst [Gen54; MT57; HMP65]. Gent sowie später Mullins und Tobin konnten 
experimentell dieses Phänomen insbesondere bei Kautschukpolymeren mit Neigung zur 
Dehnungskristallisation feststellen [Gen54; MT57]. Tosaka  et al. und Rault et al. haben mit 
Weitwinkeluntersuchungen (WAXS) beobachtet, dass während der zyklischen 
Beanspruchung Kristallisations- und Dekristallisationsvorgänge stattfinden 
[TMP+04; RMJA06]. Dieser zusätzliche Beitrag zur Spannungserweichung aufgrund der 
Dehnungskristallisation wird insbesondere in den ersten Lastzyklen festgestellt. Weiterhin 
zeigen die Untersuchungen von Rault et al., dass bei gefülltem NR aufgrund der 
Dehnungsüberhöhung die Dehnungskristallisationsgrenze deutlich früher eintritt [RMJA06].  
2.4.1.3 Restdehnung 
Ein weiteres charakteristisches Merkmal, dass bei einer quasistatischen, zyklischen 
Beanspruchung beobachtet werden kann und ebenfalls vom Mullins-Effekt umfasst wird, ist 
die aufgrund der Deformationshistorie auftretende Restdehnung [Mul49; Mul69]. Sie tritt 
ausschließlich in der vorherigen Belastungsrichtung auf und nimmt ebenfalls mit der vormals 
maximal aufgebrachten Dehnungshöhe zu. Die unmittelbar nach dem Entlastungsprozess 
experimentell erfasste Restdehnung stellt dabei keine konstant bleibende Dehnung dar. Bei 
Beanspruchungen, die unterhalb der vormals erfahrenen maximalen Beanspruchung liegen, 
findet aufgrund auftretender viskoelastischer Effekte eine Rückbildung der Restdehnung statt. 
Diese können insbesondere in den ersten 20 Minuten im unbeanspruchten Zustand beobachtet 
werden [Mul49; DBG06].  
Weiterhin tritt bei Vulkanisaten, die eine geringe Spannungserweichung aufzeigen, ebenfalls 
eine geringe Restdehnung auf [Mul49]. Dorfmann und Ogden stellen darüber hinaus fest, dass 
mit zunehmendem Füllstoffanteil im Elastomer die Restdehnung zunimmt [DO04]. Bei einer 
Druckbeanspruchung lässt sich in dieser Belastungsrichtung dieser Effekt ebenfalls 
feststellen. D.h., die Restdehnung tritt hierbei in negativer Dehnrichtung auf bzw. es entsteht 
eine Reststauchung. Demnach ist die deformationsinduzierte Restdehnung richtungsabhängig 
und führt gleichzeitig zum anisotropen Gesamt-Werkstoffverhalten (vgl. Kapitel 3.1).  
2.4.1.4 Heilungseffekte bei gefüllten Elastomeren 
Die oben beschriebene Rückbildung der Restdehnung lässt vermuten, dass der induzierte 
Mullins-Effekt sich ebenfalls zurückbildet und somit der Elastomerwerkstoff sich erholt. Erste 
Untersuchungen von Mullins zeigen, dass nach einer vormaligen hohen Beanspruchung sich 
temperaturabhängig Heilungseffekte einstellen [Mul47]. Diani et al. stellen in ihren Arbeiten 
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fest, dass bei Energiezufuhr durch Temperatureinwirkung rußgefülltes, bereits 
spannungserweichtes Styrol-Butadien-Kautschuk (SBR) bereits nach 3 Stunden sich teilweise 
und nach 17 Stunden nahezu vollständig geheilt hat [DFG09]. Wird das Elastomer jedoch bei 
Raumtemperatur gelagert, lässt sich nur eine geringfügige Rückbildung der eingetretenen 
Entfestigung beobachten. Harwood und Payne finden heraus, dass durch Quellung der 
Heilungsprozess ebenfalls begünstigt wird [HP66]. Dieser Effekt wird jedoch von den 
eingesetzten Vernetzungsreagenzien beeinflusst. Bspw. neigen Elastomerproben aus 
schwefelvulkanisiertem Naturkautschuk (NR) dazu, beim Eintauchen in ein geeignetes 
Lösungsmittel (bspw. Benzol) wieder vollständig sein Ausgangsverhalten aufzuzeigen. Beim 
polysulfidvulkanisierten NR hingegen bildet sich der Mullins-Effekt trotz Quellung lediglich 
teilweise zurück. Grundsätzlich geht aus den oben genannten Arbeiten hervor, dass ohne 
Einwirkung von externen Einflüssen wie Temperatureinwirkung oder Quellung, die 
jungfräulichen Elastomereigenschaften nicht wiederhergestellt werden können [HP66].  
2.4.1.5 Der Idealisierte Mullins-Effekt 
Daher kann der reversible Anteil der deformationsinduzierten Spannungserweichung 
vollständig den auftretenden viskoelastischen Effekten zugesprochen werden. Diese 
Viskoelastizität kann trotz sehr langsamem Aufbringen der Deformation bei der in Kapitel 
2.4.1.1 vorgestellten quasistatischen, zyklischen Versuchsmethodik in den gemessenen 
Spannungs-Dehnungs-Kurven nicht vermieden werden. Die Viskoelastizität drückt sich durch 
die entstehenden Hysterese-Schleifen während der zyklischen Beanspruchung aus, deren 
Fläche ein Maß für die dissipierte Energie darstellt. U.a. aufgrund dieser Unterschiede 
zwischen den Be- und Entlastungskurven und der damit entstehenden Hysterese stellt der 
Mullins-Effekt ein ausgesprochen komplexes Phänomen dar. Daher wird für die konstitutive 
Beschreibung des quasistatischen Werkstoffverhaltens aufgrund der Deformationshistorie 
oftmals eine vereinfachte Darstellung dieses Effekts bevorzugt und der sogenannte idealisierte 
Mullins-Effekt modelliert (Bild 2.12b). Hierfür werden folgende Annahmen getroffen bzw. 
folgende Effekte vernachlässigt: 
 Hysterese bzw. viskoelastische Effekte, 
 Restdehnung und 
 Spannungsdifferenz zwischen erstmaliger und wiederholter Beanspruchung mit 
maximaler Dehnungshöhe max [RS11].  
Für die experimentelle Ermittlung des idealisierten Mullins-Effekts wird bspw. den 
zyklischen Beanspruchungen eine weitere Belastungsstufe nachgeschaltet 
[KSH84; MM00; Sed00]. Wie in Bild 2.12c) schematisch dargestellt, wird im Anschluss des 
letzten Entlastungszyklus die Probe erneut beansprucht, wobei an ausgewählten 
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Dehnungshöhen i < max die Dehnung konstant gehalten und die relaxierende Spannung 
erfasst wird. Die relaxierten Spannungswerte im Be- und Entlastungszyklus werden 
anschließend extrapoliert, so dass die Verbindungsstellen den idealisierten Mullins-Effekt 
darstellen (Bild 2.12d).  
 
Bild 2.12: Vergleich zwischen dem idealisierten Mullins-Effekt und der experimentellen 
Beobachtung 
2.4.2 Phänomenologische Materialmodelle  
Obwohl der Mullins-Effekt seit längerem bekannt ist, hat erst in den letzten drei Jahrzehnten 
die konstitutive Modellierung dieses Entfestigungsphänomens an Intensivität gewonnen. 
Hierfür wird oftmals einer hyperelastischen Beschreibung der jungfräulichen 
Formänderungsenergiedichte W0 multiplikativ ein Schädigungsparameter d hinzugefügt. Der 
am häufigsten eingesetzte Schädigungsparameter ist auf die Kontinuumsschädigungstheorie 
zurückzuführen, die ihren Ursprung in der Arbeit von Kachanov hat [Kac58]. Der für die 
Beschreibung von Mikrorissen entwickelte Kachanov-Parameter bewirkt auf makroskopischer 
Ebene eine Reduktion der Steifigkeit:  
  0Wd1W   (2.26) 
W jungfräuliche Formänderungsenergiedichte 
d Schädigungsparameter
Ist das Elastomer demzufolge noch im jungfräulichen Zustand bzw. wird der Werkstoff 
stärker beansprucht als in der Deformationshistorie maximal erfolgt ist, nimmt der 
Schädigungsparameter d den Wert 0 an. Ist das Elastomer vollständig geschädigt und der 


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Werkstoff kann keine Verformungsenergie mehr aufnehmen, so ergibt sich für den Paramater 
d = 1. Diese Formulierung beschreibt den Mullins-Effekt diskontinuierlich. D.h., lediglich das 
jungfräuliche und das stationäre Spannungs-Dehnungs-Verhalten, also wenn der Mullins-
Effekt vollständig appliziert ist, werden dargestellt. Nichtsdestotrotz wird Gl. (2.26) zur 
phänomenologischen Beschreibung des Mullins-Effekts aufgrund der einfacheren 
Nachbildung der Experimentaldaten am häufigsten herangezogen.  
Die Vielzahl von entwickelten, phänomenologischen Ansätzen unterscheidet sich u.a. durch 
die Beschreibungsart der maximalen Dehnungshöhe in der Deformationshistorie. Ihre 
Schädigungsformulierung lässt sich dabei nicht nur über die Formänderungsenergiedichte W0 
bewerkstelligen. In Tabelle 2.2 ist der in Diani et al. erfolgte Vergleich dieser verschiedenen 
Ansätze abgebildet [DFG09].  
 F0W2   [Mie95] 
 2Spur  [Lio96] 
 F0W [OR99; DO04; HOS04] 
  211
2
1Spur 

  B
 
[KB00] 
FvonEigenwertmaximaler [LPR03] 
3I1  [CVG+04] 
3B.B [KM07] 
Tabelle 2.2: Formulierungen zur Beschreibung der maximalen Dehnungshöhe max [DFG09] 
Eine kontinuierliche Formulierung der Schädigung und damit die Beschreibung sämtlicher 
Lastzyklen bis zum stationären Zustand wird bspw. von Miehe vorgeschlagen, indem der 
Schädigungsparamater additiv in einen kontinuierlichen und diskontinuierlichen Anteil 
aufgespalten wird [Mie95]. Dabei wird der kontinuierliche Anteil mit der Rückstellkraft f und 
der zeitabhängigen Laufvariable s formuliert. Aufgrund des einfacheren Aufbaus wird oftmals 
die diskontinuierliche Beschreibung der ausschließlich „relevanten“ Lastzyklen gewählt.  
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      dddd  ,  (2.27) 
 dssft
0
   (2.28) 
d() kontinuierlicher Schädigungsparameter 
d() diskontinuierlicher Schädigungsparameter
2.4.3 Physikalische Interpretation des Mullins-Effekts 
Parallel zu den oben beschriebenen phänomenologischen Modellansätzen zur Abbildung des 
Mullins-Effekts wurden konstitutive Gleichungen auf mikromechanischer Basis entwickelt 
(vgl. Kapitel 2.4.4). Da diese Entfestigungsphänome von Elastomeren nachwievor 
mikromechanisch nicht zufriedenstellend geklärt sind, existiert eine Vielzahl von 
verschiedenen physikalischen Interpretationen für den Mullins-Effekt, die die Grundlage für 
die mikromechanisch motivierten Modelle darstellen [VHK09] und auf die im Folgenden 
näher eingegangen wird.  
Bereits 1957 wurde von Mullins und Tobin die vereinfachte Beschreibung des 
Elastomerwerkstoffs bestehend aus einer weichen und einer harten Phase vorgestellt (Bild 
2.13). Dabei wird der weitaus größere Anteil der Dehnung von der weichen Phase 
aufgenommen [MT57]. Während des Belastungsprozesses brechen die harten Regionen auf 
und werden in weichere Regionen überführt, so dass der Anteil der weichen Phase in diesem 
zu einem zweiphasigen Werkstoff vereinfachten Modell bei steigender Dehnungshöhe 
zunimmt. Da mit diesem Modell allerdings keine wirkliche physikalische Interpretation 
geliefert wird, lässt sich diese Darstellung auch als ein phänomenologischer Erklärungsansatz 
interpretieren.  
 
Bild 2.13: 2-Phasen-Ansatz von Mullins und Tobin [MT57] 
Später begründet Mullins die Entfestigungsphänomene zum einen mit 
Entschlaufungsvorgängen und zum anderen mit dem Aufbrechen von Bindungen zwischen 
der Polymermatrix und den Füllstoffpartikeln [Mul69]. Blanchard und Parkinson gehen 
ebenfalls davon aus, dass der Mullins-Effekt durch deformationsinduzierte Füllstoff-Polymer-
Bindungsbrüche hervorgerufen wird [BP52]. Sie unterscheiden zwischen chemischen und den 
unverformt verformt
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physikalischen Bindungen (van-der-Waals-Kräfte), wobei die zerstörten Füllstoff-Polymer-
Bindungen ausschließlich dem schwächeren physikalischen Bindungstyp zugeordnet werden.  
Ein ähnlicher Ansatz wurde von Bueche verfolgt [Bue60; Bue61]. Als Hauptursache für den 
Mullins-Effekt wird hierbei ebenfalls das Aufbrechen der Verbindungen zwischen den 
Polymerketten und der Füllstoffeinheiten aufgeführt. Exemplarisch für seine Theorie ist in 
Bild 2.14 die Verbindung der Füllstoffpartikel durch verschieden lange Ketten dargestellt. Im 
unbelasteten Zustand existieren die drei Polymerketten A, B und C. Wird eine 
makroskopische Verformung aufgebracht, so vergrößert sich auch der Abstand zwischen den 
Füllstoffeinheiten. Es kommt zum Abreißen der verschieden langen Ketten in Abhängigkeit 
ihres maximal möglichen Kettenendenabstands. Bueche beschreibt die Verbindungen 
zwischen den Füllstoffen und den Ketten auf probalistischer Basis und erzielt dabei eine gute 
Übereinstimmung mit den durchgeführten Experimenten [Bue61].  
 
Bild 2.14: Aufbrechen der Füllstoff-Polymer-Bindungen nach Bueche [Bue61] 
Houwink führt die auftretende Spannungserweichung auf energiedissipierende 
Abgleitvorgänge von Polymerketten entlang der Füllstoffoberfläche zurück [Hou56]. Nach 
dem Belastungsprozess erfolgt eine erneute Adsorption zwischen Füllstoffoberfläche und 
Polymerkette, wobei die neugebildeten physikalischen Füllstoff-Polymer-Bindungen so 
angeordnet sind, dass eine veränderte Entropie in der Elastomermatrix vorliegt. 
Dannenberg und Brennan stellen in ihren Untersuchungen fest, dass keine nennenswerte 
Veränderung der Vernetzungsdichte in verformten und geschädigten Polymernetzwerken zu 
verzeichnen ist und demnach die Füllstoff-Polymer-Bindungsbrüche irreversibel sind [DB66].  
Johnson und Beatty liefern für das 2-Phasen-Modell von Mullins und Tobin eine 
physikalische Interpretation, indem sie in ihrem Ansatz die harte Phase als Ansammlung von 
Polymerketten annehmen, die durch kurze Kettensegmente, Verschlaufungen und 
intermolekulare Kräfte zusammengehalten werden [JB93]. Wird nun die Elastomermatrix 
A
B
C C
B
A
unverformt verformt
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einer Beanspruchung unterworfen, werden einzelne Ketten aus dieser harten Phase des 
Modells „herausgezerrt“ und in die weiche Phase überführt. Phänomenologisch resultiert 
demzufolge eine Verformungsabnahme der weichen Phase bei gleichzeitiger Zunahme der 
durchschnittlichen Polymerkettenlänge.  
Harwood und Payne [HMP67] begründen den Mullins-Effekt ausschließlich mit der 
Polymermatrix. Der Ansatz führt die Spannungserweichung vollständig auf die 
Neuanordnung des Polymernetzwerks nach einer Belastung zurück. Das wiederum bedeutet 
gleichzeitig, dass diese Annahme kein Aufbrechen der Bindungen zwischen Füllstoff und 
Polymer postuliert.  
Medalia hat die Annahme der stabilen, deformationsunabhängigen Füllstoff-Polymer-
Bindungen aufgegriffen und die hydrodynamische Verstärkung sowie die damit verbundene 
Dehnungsüberhöhung mit dem effektiven Füllstoffvolumenbruch erweitert [Med70; Med72]. 
D.h., die Dehnungsüberhöhung wird zusätzlich zum Füllstoffanteil im Vulkanisat vom 
„Occluded rubber“, also vom von der Deformation abgeschirmten Kautschuk bestimmt.  
Basierend auf diesen Erklärungsansatz nimmt Kraus an, dass die Wechselwirkungen der 
Füllstoffaggregate untereinander auf van-der-Waals-Kräfte beruhen und mechanische 
Instabilität aufweisen [Kra84]. D.h., dass diese Füllstoff-Füllstoff-Bindungen bei einer 
Beanspruchung zerstört werden. Die Anzahl der Kontaktstellen wird hierbei proportional zur 
Steifigkeit angenommen.  
 
 
Bild 2.15: Konzept des Cluster-Cluster-Aggregationsmodells (CCA-Modell) [KH95; KSH97] 
Klüppel et al. haben den Ansatz von Kraus weiterentwickelt und formulieren für die 
deformationsinduzierte Spannungserweichung das kinetische Cluster-Cluster-Aggregations-
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Modell [KH95; KSH97] (Bild 2.15). Das CCA-Modell geht aus der Annahme hervor, dass die 
primären Füllstoffaggregate zu fraktalen Clustern agglomerieren. Hierfür liegen die kleinsten 
Füllstoffeinheiten (Primäraggregate) beweglich in der Elastomermatrix vor und können daher 
bei Flockulation (Aufbau von Interpartikelkräften der Primäraggergate nach einer Diffusion) 
in Kontakt mit benachbarten Aggregaten bzw. Cluster treten [Lor12]. Die entstandenen 
Cluster liegen unterhalb des mechanischen Gelpunkts ( < *) separiert vor und wachsen bei 
zunehmendem Füllstoffanteil an. Bei hohen Füllstoffanteilen ( > *) wird der Wachstum der 
Cluster aufgrund ihrer fraktalen Struktur begrenzt und es setzt die Agglomeration ein 
[HK02; VHK09]. Diese Füllstoff-Füllstoff-Bindungen werden bei einer applizierten 
Deformation zerstört und somit der Mullins-Effekt induziert. 
Grundsätzlich kann mit den obigen Ausführungen aufgezeigt werden, dass im Laufe der 
letzten Jahrzehnte sich zwei konkurrierende Konzepte zur physikalischen Interpretation der 
deformationsabhängigen Spannungserweichung etabliert haben (Bild 2.16). Die oben 
vorgestellten Ansätze lassen sich zum einen in die Modelle zuordnen, die die Entfestigung 
ausschließlich aus dem Füllstoffclusterbruch erklären. Zum anderen wurden Modelle 
entwickelt und oben vorgestellt, die die Spannungserweichung vollständig auf das 
Aufbrechen der Füllstoff-Polymer-Wechselwirkungen zurückführen und somit auf der 
Adhäsion basieren [Wra09].  
 
Bild 2.16: Deformationsinduzierte Spannungserweichung in a) Füllstoffnetzwerk-Ansätzen sowie 
in b) adhäsionsbasierten Modellen [Wra09] 
Insbesondere mithilfe von dynamischen, bimodalen Untersuchungen wird nachgewiesen, dass 
beide Konzepte für sich alleine das elastomere Verhalten nicht umfassend beschreiben 
[Wra14]. Daher erweitert Wrana et al. die Theorie eines einfachen Füllstoffnetzwerks mit 
ausschließlich direkten Füllstoff-Füllstoff-Kontakten [WFH03] (Bild 2.17). Hierbei wird 
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angenommen, dass zusätzlich sogenannte Füllstoff-Polymer-Füllstoff-Bindungen existieren, 
die zur mechanischen Stabilität des Füllstoffnetzwerks beitragen. Die Existenz einer solchen 
Polymerschicht zwischen den Füllstoffeinheiten wurde von Schneider und Göritz durch 
dielektrische Untersuchungen bestätigt [SG06]. Die Beweglichkeit der Polymerketten in 
dieser dünnen Schicht ist dermaßen eingeschränkt, dass sie einen deutlich höheren Modul im 
Vergleich zu den beweglichen Polymerketten aufweisen und somit einen signifikanten 
Beitrag zur Steifigkeit des Gesamtsystems leisten. Der Modul dieser Polymerschicht ist u.a. 
vom Abstand zwischen den Aggregaten abhängig. Desweiteren verhält sich diese 
immobilisierte Polymerschicht im sogenannten Elastomerschalenmodell trotz der sehr hohen 
Steifigkeit ausgesprochen viskoelastisch [WFH03].  
 
Bild 2.17: Konzept des Elastomerschalenmodells mit immobilisierter Kautschukschicht [WFH03] 
2.4.4 Mikromechanisch motivierte Materialmodelle 
Auf Basis des 2-Phasen-Ansatzes von [MT57] stellen Qi und Boyce ein Modell vor, in der die 
weiche Phase linear zur makroskopischen Deformation gelängt wird und in Abhängigkeit der 
maximal erfahrenen Dehnungshöhe die Spannungserweichung speichert [QB04]. Dieses 
Modell zeigt eine sehr gute Anpassung an Experimentaldaten [DFG09]. Govindjee und Simo 
berücksichtigen in ihrem Ansatz das Konzept von Bueche und beschreiben ebenfalls das 
Aufbrechen von Verbindungen zwischen Polymer und Füllstoffeinheiten [GS91]. D.h., die 
Polymerkettenlängen unterliegen ebenfalls einer statistischen Verteilungsfunktion. Obwohl 
das Modell physikalisch motiviert ist, erfolgt die dreidimensionale Beschreibung des Mullins-
Effekts mit einer phänomenologischen Schädigungsannahme.  
Kilian schlägt ein Modell vor, das deformationsabhängig irreversible Abgleitvorgänge 
zwischen den Polymerketten und Füllstoffeinheiten beschreibt [KSH84]. Die in der 
Formulierung berücksichtigte, frei bewegliche Polymerkettenlänge zwischen den 
Füllstoffeinheiten verändert sich, so dass die endliche Verstreckbarkeit zunimmt. 
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Reagglomeration immobilized Rubber
ERuß
Eimmobilized Rubber
EPolymer
32 2 AUFBAU UND EIGENSCHAFTEN VON GEFÜLLTEN ELASTOMEREN 
Nichtsdestotrotz können den Materialparametern keine physikalische Interpretation 
zugewiesen werden [DFG09].  
Zur Beschreibung des Mullins-Effekts definieren Marckmann et al. einen Ansatz mit sich 
deformationsabhängig änderndem Polymernetzwerk [MVG+02]. D.h., dass bei einer 
Beanspruchung Vernetzungsstellen zwischen Polymerketten zerstört werden. Der Bruch der 
Vernetzungsstelle tritt ein, wenn die maximal mögliche Verstreckung der jeweiligen 
verknüpften Polymerkette überschritten wird. Grundlage für dieses Modell ist das 8-Ketten-
Materialmodell [AB93] (vgl. Kapitel 2.1.3.1), das eine affine Verformung aller Polymerketten 
zur makroskopischen Deformation hervorruft und den Mullins-Effekt ausschließlich isotrop 
berücksichtigt. Ähnliche Ansätze wurden auch von anderen Autoren verfolgt 
[MM00; HOS04]. Horgan et al. [HOS04] greifen dabei das Gent-Modell [Gen96] auf und 
erhalten auf diese Weise einen Ansatz, der die Berücksichtigung der Anisotropie ermöglicht 
[DFG09] (vgl. Kapitel 3.1).  
Das von Klüppel et al. entwickelte Dynamische Flockulationsmodell liefert eine 
mikromechanische Theorie für ihre Cluster-Cluster-Aggregations-Theorie [KH95; KS00; 
KM01; HK02; Klü03; KH05] (vgl. Kapitel 2.4.3). Dabei setzt sich die freie Energiedichte W 
(Helmholtz-Energie) des gefüllten Elastomers aus zwei Anteilen zusammen:  
  AeffReff WW1W    (2.29) 
WR Energieanteil der Polymermatrix 
WA Energieanteil der weichen Füllstoffcluster  
Der Anteil WR beschreibt dabei die Formänderungsenergiedichte der reinen Polymermatrix. 
Das zugehörige jungfräuliche Werkstoffverhalten wird mithilfe des erweiterten 
Röhrenmodells (Tube-Modell) abgebildet. Dieser Anteil beinhaltet gleichzeitig die 
hydrodynamische Verstärkung der harten Cluster und die daraus resultierende 
Dehnungsüberhöhung. Der hierfür eingeführte Verstärkungsfaktor X stellt den Übergang vom 
makroskopischen zum lokalen bzw. der intrinsischen Verstreckung ‘ her, der somit die 
tatsächliche Deformation der Polymerketten wiedergibt [MT65; KH05].  
 1X1  '  (2.30) 
‘ intrinsische Streckung 
X hydrodynamischer Verstärkungsfaktor 
Demnach weist der Verstärkungsfaktor in einem ungefüllten Elastomer den Wert X = 1 auf. 
Für gefüllte Elastomere reduziert sich X bei einer Beanspruchung und beschreibt auf diese 
Weise den Mullins-Effekt in diesem Modell. Folglich korreliert die Abnahme von X mit der 
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Abnahme der mittleren Clustergröße in der Elastomermatrix, die wiederum von der 
maximalen Dehnungshöhe in der Deformationshistorie bestimmt wird [FIL+11]:  
     min,,max 1
0
1
3
5
eff dx11521X


 
(2.31) 
 Clustergröße  
X hydrodynamischer Verstärkungsfaktor 
Der zweite Anteil WA in Gl. (2.29) hingegen stellt den Energiebeitrag für die gesamte 
Formänderungsenergiedichte W dar, die in den deformierbaren Bindungen der weichen 
Füllstoffcluster gespeichert wird. Die bei zyklischen Beanspruchungen aufgrund des 
Aufbrechens und Reagglomerations der weichen Cluster entstehenden Hystereseeffekte 
werden demnach ebenfalls durch WR ausgedrückt [FIL+11].  
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(2.32) 
GA Schubmodul der weichen Füllstoffcluster 
A, Deformation der weichen Füllstoffcluster 
Weiterhin wird der effektive Füllstoffvolumenbruch eff im Modell berücksichtigt. D.h., für 
ein ungefülltes Elastomer weist er den Wert eff = 0 auf, sodass die 
Formänderungsenergiedichte dementsprechend vollständig aus der ungefüllten 
Elastomermatrix resultiert.  
Obwohl die hier vorgestellten Materialmodelle zur Beschreibung der deformationsinduzierten 
Spannungserweichung physikalisch motiviert sind, korrelieren die zugehörigen 
Materialparameter nicht zwangsläufig mit den zugeordneten physikalischen Eigenschaften 
[DFG09]. Oftmals haben die Materialparameter ausschließlich einen phänomenologischen 
Hintergrund [KSH84; GS91; KS00; MM00; HOS04].  
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3 EXPERIMENTELLE UNTERSUCHUNGEN ZUM ANISOTROPEN MULLINS-
EFFEKT 
Die experimentelle Identifikation des Mullins-Effekts in Kapitel 2.4 beschränkt sich häufig 
auf Beobachtungen in einstufigen, uniaxialen Zugversuchen. Aktuelle Untersuchungen zeigen 
jedoch, dass der Mullins-Effekt ein weitaus komplexeres Phänomen darstellt als 
angenommen. Bei genauerer Betrachtung wird festgestellt, dass diese deformationsinduzierte 
Spannungserweichung eine deutliche Richtungsabhängigkeit nach sich zieht und somit ihre 
isotrope Formulierung in konstitutiven Modellen nicht mehr zulässt. Im Folgenden wird auf 
diese deformationsinduzierte Anisotropie experimentell näher eingegangen und der Einfluss 
von Füllstoffen auf den richtungsabhängigen Mullins-Effekt untersucht bzw. ihre Ausprägung 
in verschiedenen Vulkanisaten bestätigt.  
3.1 Deformationsinduzierte Anisotropie des Mullins-Effekts 
Neben der entstehenden Anisotropie aufgrund der Deformationshistorie können auch bereits 
bei der Herstellung des Elastomers Richtungsabhängigkeiten auftreten. In 
Verarbeitungsprozessen werden die unvulkanisierten Mischungen bereits hohen 
Deformationen ausgesetzt, die die Materialsymmetrie beeinflusst und eine 
Richtungsabhängigkeit hervorruft. Ein Beispiel ist der Kalandriervorgang, währenddessen die 
Kautschukmischung zur Herstellung von Gummibändern im Walzenspalt deformiert, 
anschließend über Kalanderwalzen geleitet und dabei stark gedehnt wird [RS13]. Außerdem 
können bspw. beim Spritzgießprozess Anisotropieeffekte aufgrund Fließorientierungen 
auftreten. Diese Orientierungen werden durch die anschließende Vulkanisation fixiert. 
Insbesondere großvolumige Bauteile neigen dazu, aufgrund des resultierenden 
richtungsabhängigen Vernetzungs- und Schwindungsverhaltens anisotrope physikalische 
Endeigenschaften aufzuweisen. In bestimmten Anwendungsfällen können auch gezielt 
anisotrope Eigenschaften eingestellt und sogar mithilfe von Festigkeitsträgern unterstützt 
werden [RS13]. Das dabei bereits im jungfräulichen Ausgangszustand entstehende 
richtungsabhängige Werkstoffverhalten wird durch orthotrope bzw. transversal isotrope 
Energiefunktionen beschrieben [IA04]. Die folgenden Ausführungen beschränken sich 
allerdings ausschließlich auf die Spannungserweichung aufgrund einer vorherigen 
Deformation, die dem ursprünglich isotropen Elastomer anisotrope mechanische 
Eigenschaften verleiht.  
3.1.1 Experimentelle Beobachtungen zur richtungsabhängigen Spannungserweichung  
Diese anisotrope Spannungserweichung, die sich aufgrund einer vorherigen Beanspruchung 
sich einstellt, wurde bereits von Mullins experimentell belegt, indem er aus einer großen, 
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vorher spannungserweichten Elastomerprobe orthogonal zur ersten Belastungsrichtung eine 
deutliche kleinere Probe entnommen und diese erneut beansprucht hat [Mul48] (Bild 3.1d). 
Weitere Autoren griffen diese Erkenntnisse auf und haben für unterschiedliche 
Kautschukpolymere die Anisotropie des Mullins-Effekts bestätigt [PGB+75; HS85; MGG99; 
PH00; Paw01; Gra02; LAIP03; HHH+05; Ihl05; IHEV06; DBG06; MFC12; Jia12]. Eine 
Auswahl dieser Arbeiten ist in Tabelle 3.1 aufgeführt.  
Viele dieser Arbeiten beschränken sich dabei auf die rechteckförmige Probengeometrie und 
untersuchen lediglich Belastungsrichtungen, die orthogonal oder gleichsinnig zur Richtung 
der Vorschädigung an der großen, rechteckförmigen Probe ist. Lediglich in Papkow et al. 
[PGB+75] und Machado et al. [MFC12] werden die Auswirkungen auf Belastungsrichtungen 
experimentell identifiziert, die von der 0°- und 90°-Richtung verschieden sind.  
Autor Elastomer Probekörper 
Mullins [Mul48] NR (Naturkautschuk) Rechteckprobe 
Papkov et al. [PGB+75] PDMS (Polydimethylsiloxan) 
Rechteckprobe 
Hamed und Song [HS85] SBR (Styrol-Butadienkautschuk) Rechteckprobe 
Muhr et al. [MGG99] NR (Naturkautschuk) /  Silikonkautschuk Schubprobe 
Park und Hamed [PH00] SBR (Styrol-Butadienkautschuk) 
Rechteckprobe 
Pawelski [Paw01] Polyester-Urethan (AU) Kreuzprobe / 
Würfelprobe 
Grambow [Gra02] ACM (Acrylat-Kautschuk) 
Kreuzprobe 
Laraba-Abbes et al. [LAIP03]  NR (Naturkautschuk)
 Rechteckprobe 
Hanson et al. [HHH+05] PDMS (Polydimethylsiloxan) 
Rechteckprobe 
Ihlemann [Ihl05]  NR (Naturkautschuk) Schubprobe 
Diani et al. [DBG06] EPDM (Ethylen-Propylen-Dien-Kautschuk) 
Rechteckprobe 
Itskov et al. [IHEV06] ACM (Acrylat-Kautschuk) 
Kreuzprobe 
Machado et al. [MFC12] Silikonkautschuk 
Rechteckprobe 
Jiang [Jia12] NR (Naturkautschuk) 
Rechteckprobe 
Tabelle 3.1: Experimentelle Arbeiten zur deformationsinduzierten Anisotropie des Mullins-Effekts 
Diani et al. haben sowohl bei der uniaxialen Vorschädigung der großen Probe als auch bei der 
Beanspruchung der kleinen Probe (nach einer Richtungsänderung) den idealisierten Mullins-
Effekt mit Haltezeiten an verschiedenen Dehnungshöhen appliziert, um die viskoelastischen 
Effekte in der neuen Belastungsrichtung auszuschließen [DBG06]. Ein zusätzlicher Vorteil ist 
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dabei, dass die Experimentaldaten nicht mit einer Restdehnung behaftet sind und somit ihre 
richtungsabhängige Berücksichtigung ausgeschlossen werden kann (vgl. Kapitel 2.4.1.5). 
Diani et al. stellten dabei fest, dass die spannungserweichten Kurven der Probe 1 (große 
Probe) sowie der Probe 2 (kleine Probe) aufgrund der relaxierten Spannungen in dieser 
Versuchsmethodik ähnlich sind [DBG06] (Bild 3.1d).  
Muhr et al. [MGG99] und Ihlemann [Ihl05] bestätigen die Anisotropie in Scherversuchen an 
zylindrischen Schubprobekörpern, in denen runde, zylindrische Probekörper positiven und 
negativen Scherdeformationen in einer Ebene ausgesetzt werden (Bild 3.1b). Auch wenn in 
diesen Untersuchungen die richtungsabhängige Spannungserweichung nachgewiesen wird, 
lässt diese Probengeometrie aufgrund der sich während des Belastungsprozesses ändernden 
Hauptbelastungsrichtung genauere Interpretationen zum anisotropen Mullins-Effekt nur 
bedingt zu.  
 
Bild 3.1: Probekörpergeometrien zur Identifikation des anisotropen Mullins-Effekts: 
a) Kreuzprobe [Paw01], b) Schubprobe [Ihl05], c) Membranprobe [MFC12], 
d) Rechteckprobe [DBG06] 
Pawelski [Paw01], Grambow [Gra02] und Itskov et al. [IHEV06] haben Untersuchungen an 
einer Kreuzprobe durchgeführt, die erst in einer Richtung mehrmals belastet wird. 
Anschließend wird die Probe ausgespannt und um 90° zur erstmaligen Richtung verdreht 
geprüft (Bild 3.1a). Die Vorteile für diese Geometrie liegen darin, dass der Probekörper aus 
x
y
1. 1.
2.
2.
a) b)
c) d)
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dem Vorschädigungsprozess nicht zerstört wird und nach dem zweiten Belastungsschritt eine 
weitere Richtungsänderung, also eine erneute 90°-Rotation der Belastungsrichtung, möglich 
ist. Allerdings schränkt die Kreuzprobe die experimentelle Identifikation des anisotropen 
Mullins-Effekts auf die 0°- und 90°-Richtung ein. Hierfür hat Pawelski die Abmessungen der 
Probe so gewählt, dass aus der Probenmitte eine kleinere Probe in beliebiger Richtung erzeugt 
werden kann [Paw01]. Weiterhin ermöglicht die Kreuzprobe auch biaxiale Deformationsmodi 
im ersten Belastungsschritt zu applizieren und ihren Einfluss auf die Werkstoffeigenschaften 
hinsichtlich der entstehenden Richtungsabhängigkeit zu verifizieren [Paw01] (vgl. Kapitel 
4.5).  
Pawelski hat in seinen ausführlichen Untersuchungen zusätzlich den anisotropen Mullins-
Effekt bei einer Druckbeanspruchung untersucht [Paw01]. Hierfür wird eine würfelartige 
Probe im ersten Schritt einer uniaxialen Druckbeanspruchung in der ersten 
Hauptbelastungsrichtung ausgesetzt. Anschließend wird die Probe rotiert und in der zweiten 
Hauptrichtung gedrückt. Dieser Vorgang wird auch für die dritte Hauptrichtung wiederholt. 
Pawelski stellt dabei keine Unterschiede in den jeweiligen ersten Belastungszyklen fest 
[Paw01].  
Der Einfluss des sich ändernden Deformationsmodus vom ersten zum zweiten 
Belastungsschritt wurde auch von Machado et al. untersucht. Hierfür hat er mittels eines 
Bubble-Inflation-Rheometers (BIR) eine dünne membranartige Elastomerprobe äquibiaxial 
vorgeschädigt und danach im zweiten Schritt eine kleine Elastomerprobe für die uniaxiale 
Beanspruchung verwendet [MFC12] (Bild 3.1c).  
Die oben vorgestellten Untersuchungen lassen sich dahingehend zusammenfassen, dass im 
zweiten Belastungsschritt nach einer 90°-Richtungsänderung eine ähnliche 
Kurvencharakteristik jedoch im Vergleich zur jungfräulichen Werkstoffkurve mit geringerer 
Steifigkeit im Spannungs-Dehnungs-Verhalten festzustellen ist. Eine Vielzahl von Autoren 
kann sogar nahezu keine Unterschiede in der jeweils ersten Belastungskurve des ersten 
(jungfräulichen) und zweiten Belastungsschrittes beobachten [PH00; HHH+05; DBG06; 
MFC12; Jia12]. Pawelski differenziert dabei zwischen den Verstärkungsanteilen im 
Vulkanisat [Paw01]. Demnach zeigen schwachgefüllte Elastomere nahezu keine Unterschiede 
bzgl. des jungfräulichen Werkstoffverhaltens. Bei Vulkanisaten mit höheren Füllstoffanteilen 
hingegen stellt er fest, dass im zweiten Belastungsschritt die erste Belastungskurve trotz 
ähnlichem Kurvenverlauf ein deutlich weicheres Spannungs-Dehnungs-Verhalten aufweist.  
3.1.2 Konstitutive Modellierung des anisotropen Mullins-Effekts 
Nachdem in Kapitel 2.1.3 sowohl phänomenologisch als auch physikalisch motivierte 
Materialmodelle zum hyperelastischen Werkstoffverhalten vorgestellt werden, erhalten in 
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Modellen der sogenannten „2. Generation“ die Deformationshistorie bzw. der Mullins-Effekt 
ihre Berücksichtigung [Dar11] (Kapitel 2.4.2 und 2.4.4). Hierbei wird zunächst ausschließlich 
der idealisierte Mullins-Effekt beschrieben. Erst neuere Modelle können auch den 
auftretenden Mullins-Effekt bei zyklischer Beanspruchung und die damit verbundenen 
viskoelastischen (Hysteresereibung) und irreversible Effekte (Restdehnung) darstellen und 
damit den Be- und Entlastungszyklus unterscheiden [Ver08]. In den letzten Jahren steht 
verstärkt die Modellierung der experimentellen Beobachtungen zur Richtungsabhängigkeit 
des Mullins-Effekts im Vordergrund.  
Ihlemann beschreibt den anisotropen Mullins-Effekt, indem der skalare Schleppzeiger des 
phänomenologischen MORPH-Stoffgesetzes (Model of Rubber Phenomenology) tensoriell 
beschrieben wird (Schlepptensor) [Ihl05]. Dabei wird das kleinste Ellipsoid gesucht, das alle 
in der Vergangenheit aufgetretenen, durch den Cauchy-Green-Tensor C ausgedrückten 
Ellipsoide erfasst (repräsentative Raumrichtung). Weitere phänomenologische Ansätze zur 
deformationsinduzierten Anisotropie werden bspw. in [Sha06; IEKMW10; MDRB11; DP12] 
vorgestellt. 
Göktepe und Miehe schlagen das Mikrosphären-Modell vor, das die Schädigung 
richtungsabhängig in diskretisierten Raumrichtungen berücksichtigt [GM05]. In diesem 
Modell wird das gesamte Netzwerk des Elastomerwerkstoffs in ein Partikel-zu-Partikel- (PP) 
und ein Crosslink-zu-Crosslink-Netzwerk (CC) separiert [Sch10]. Die durch die Deformation 
induzierte Schädigung bzw. Mullins-Effekt entsteht ausschließlich im PP-Netzwerk, was als 
Aufbrechen der Füllstoff-Polymer-Bindungen zu verstehen ist. Im Gegensatz hierzu erfährt 
das CC-Netzwerk währenddessen keine Schädigung. Diese Netzwerkzerlegung von 
Göktepe und Miehe [GM05] basiert demnach auf dem 2-Phasen-Ansatz von Bueche [Bue60] 
sowie der Fortführung von Govindjee und Simo [GS91]. 
Demmerle und Boehler [DBG06] stellen einen visko-hyperelastischen, anisotropen Ansatz 
auf Basis eines sich verändernden Netzwerks von Marckmann et al. [MVG+02] vor. Hierbei 
wird ein verallgemeinertes Feder-Dämpfer-Element (Maxwell-Modell) einbezogen, das neben 
der Viskoelastizität auch die Schädigung berücksichtigt und somit die auftretende 
Spannungserweichung des Werkstoffs abbildet.  
Dargazany und Itskov [DI09] greifen das Konzept der Netzwerkzerlegung von 
Göktepe und Miehe [GM05] auf und beschreiben die deformationsinduzierte Anisotropie des 
Mullins-Effekts mit dem Network-Evolution-Modell (Bild 3.2). Das Modell geht ebenfalls 
aus der unabhängigen Betrachtung des ungefüllten Polymer- und des Füllstoff-Polymer-
Netzwerks hervor, wobei ihre Energieveränderungen aufsummiert werden. Die Annahme der 
Netzwerkzerlegung postuliert weiterhin, dass es keine Interaktion der Netzwerke 
untereinander existiert. Der Energiebeitrag des ungefüllten Polymernetzwerks WCC wird als 
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idealelastisch angesehen, da zwar eine Spannungserweichung bei ungefüllten Elastomeren 
experimentell festgestellt wird, jedoch vernachlässigbar gering ist [DI09; DIW09]. Das 
Füllstoff-Polymer-Netzwerk hingegen antwortet auf eine Verformung mit einer Veränderung 
ihrer Struktur, d.h. dass der Abstand zwischen den Füllstoffaggregaten erhöht wird. Dies führt 
dazu, dass die kürzeren, an den Aggregaten anhaftenden Polymerketten sich lösen, bzw. diese 
Füllstoff-Polymer-Bindung zerstört wird. Aus einer anschließenden makroskopischen 
Entlastung, die mit einer Verringerung der Aggregatabstände einhergehen, kann diese 
Bindung nicht erneut hervorgerufen werden. Diese freigewordene Bindungsenergie sämtlicher 
aktiven Kettenenden DA wird durch  
    maxnnba rnD 0dmdmA   (3.1) 
d
m  maximal erreichte intrinsische Dehnung in der Richtung d 
  Verhältnis zwischen Ablöselänge und der Länge der Polymerkette 
0,, rnd
 
mikroskopische Geometrie des Füllstoff-Aggregatnetzwerks 
zusammengefasst [DI09].  
 
Bild 3.2: Netzwerkzerlegung im Network-Evolution-Modell [DI09] 
Die Annahme in diesem Modell, dass die abgelösten Ketten weiterhin aktiv sind, führt 
lediglich zu einer teilweisen Dissipation dieser Kettenenergie. Die Netzwerkreorganisation 
resultiert aus  dm  und die Erfassung der unterschiedlichen Kettenlängen zwischen zwei 
Aggregaten mithilfe der Gauß’schen Verteilungsfunktion  nPˆ . Zusammenfassend ergibt sich 
die Energie des Füllstoff-Polymer-Netzwerks zu 
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N0 Anzahl der aktiven Ketten und 
 Energie der einzelnen Kette. 
Die Übertragung der mikromechanisch definierten Energie zum makroskopischen 
Werkstoffverhalten erfolgt mit Hilfe der inversen Langevin-Funktion L -1 (vgl. Kapitel 
2.1.3.1). D.h., die Kraft einzelner Polymerketten wird jeweils mithilfe dieser Funktion 
ermittelt und über die Einheitssphäre integriert.  
In den in verhältnismäßig geringer Anzahl existierenden, oben genannten Arbeiten, die sich 
mit der Modellierung des anisotropen Mullins-Effekts befassen, wird auf den Mangel an 
experimentellen Werkstoffdaten hingewiesen. Horgan et al. bestätigen dies und lassen daher 
die Validierung des von ihnen vorgestellten Modells an geeigneten Spannungs-Dehnungs-
Kurven offen. Pawelski empfiehlt, dass weitere umfassendere experimentelle Untersuchungen 
notwendig sind, um die Komplexität dieses Phänomens fundiert zu beschreiben [Paw01]. 
Diani et al. stellt trotz der in Kapitel 3.1.1 genannten Studien fest, dass zur eindeutigen 
Quantifizierung des anisotropen Mullins-Effekts keine ausreichende Untersuchungsreihe zum 
anisotropen Mullins-Effekt in der veröffentlichten Literatur zu finden ist [DFG09].  
3.2 Beobachtungen zur Anisotropie mit Kleinwinkelstreumethoden 
Zur physikalischen Interpretation des aus der Deformationshistorie resultierenden 
richtungsabhängigen Spannungs-Dehnungs-Verhaltens sind ebenfalls mikroskopische 
Untersuchungen erfolgt, mit deren Hilfe Aussagen über die Struktur von Füllstoffaggregaten 
und -agglomeraten in der Polymermatrix (wie bspw. in Bild 2.7 abgebildet) festgestellt 
werden können. Schneider beobachtet dabei in SAXS-Untersuchungen (Small Angle X-ray 
Scattering) die Veränderungen der Füllstoffstruktur während einer Deformation [Sch06]. 
SAXS-Experimente gehören zu den Kleinwinkelstreumethoden und dienen der 
Materialcharakterisierung von makroskopischen Proben auf einer Größenskala zwischen 1 
und 100 nm. Dabei entsteht kein vergrößertes Bild vom Untersuchungsobjekt, sondern 
Streukurven, die anhand von Ergebnissen abbildender Verfahren interpretiert werden können.  
Der Mechanismus dabei besteht in der elastischen Streuung von Strahlen in der Probe. Die 
Strahlung kann dabei aus Röntgenstrahlen oder aus Neutronen zusammengesetzt sein. Das 
Prinzip eines SAXS-Experiments basiert auf dem Aufeinandertreffen einer ebenen, 
kohärenten und monochromatischen einlaufenden Welle mit dem Wellenfaktor k0, der 
gestreuten Kugelwelle mit dem Wellenfaktor k, der Wellenlänge w sowie der Intensität I(q). 
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Damit wird in der zu untersuchenden Probe eine Streustrahlung angeregt. Die für die 
Streuuntersuchungen eingeführte Größe wird als Streuvektor definiert: 
0kkq   (3.3) 
Hierbei ist nur der elastische Anteil der Streuung von Interesse und beträgt 
w
0
2kk 
  (3.4) 
Der Betrag des Streuvektors und somit die Streulänge q = |q| ist über die Wellenlänge und 
den Streuwinkel 2 definiert  

 sin
w
4q  (3.5) 
wobei q die Einheit nm-1 bzw. A-1 aufweist. 
Für diese Kleinwinkelstreuuntersuchungen eignen sich in erster Linie verstärkte Vulkanisate 
mit sehr kleinen Primärpartikelgrößen. In Bild 3.3a) wird ein Versuchsergebnis auf Basis des 
rußgefüllten S-SBR mit sehr kleinen Rußpartikeln (N220) und hohem Rußanteil (80 phr) 
dargestellt (Tabelle 3.2), welches auf dem SAXS-Prüfstand des Instituts der Physikalischen 
Chemie (IPC) an der RWTH Aachen generiert wird. Die Häufigkeitsverteilung der gedehnten 
rußgefüllten S-SBR-Probe weist daraufhin, dass im Vergleich zum jungfräulichen 
Ausgangszustand die Streulängen im Vulkanisat zunehmen und damit der mittlere Abstand 
der Rußaggregate voneinander sich im verformten Zustand vergrößern.  
 
Bild 3.3: a) Streukurven im jungfräulichen und verformten Zustand und b) zweidimensionales 
Streudiagramm;  = ca. 100%; S-SBR; N220; 80 phr 
In [SG06] wird insbesondere bei kieselsäuregefüllten Vulkanisaten ohne Silan die 
Querkontraktion orthogonal zur Belastungsrichtung durch sogenannte Schmetterlingsmuster 
im zweidimensionalen Streudiagramm nachgewiesen (Bild 3.3b). Wird die Probe jedoch 
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wieder entlastet, kann ähnlich wie in [SG06] auch in den Untersuchungen im Rahmen dieser 
Arbeit eine Entwicklung von Orientierungen bzw. Anisotropie bei den ursprünglich isotropen 
Proben nicht eindeutig festgestellt werden. D.h., nach der Entlastung wird die im deformierten 
Zustand entstandene Orientierung nicht mehr beobachtet bzw. durch diese Messungen 
identifiziert.  
3.3 Versuchsmethodik 
3.3.1 Versuchsapparatur 
Die uniaxialen, quasistatischen Zugversuche zur Identifikation des anisotropen Mullins-
Effekts werden auf einer spindelgetriebenen Zweisäulen-Universal-Zugprüfmaschine der 
Fa. Zwick/Roell, Ulm des Typs Z-010 mit 1 kN Kraftaufnehmern durchgeführt. Pneumatische 
Probenhalter mit einer konstanten Einspannkraft von maximal 6 kN vermeiden das 
Herausrutschen der Proben aus der Einspannung und ermöglichen eine genaue, 
reproduzierbare Durchführung der experimentellen Untersuchungen. Bei sämtlichen im 
Folgenden beschriebenen Versuchsergebnissen werden die Proben konstant mit einer 
Dehngeschwindigkeit von 10 %/min beansprucht. Die Dehnungsmessung erfolgt 
berührungslos einem optischen Verformungsmesssystem ARAMIS der 
Fa. GOM, Braunschweig, die eine Genauigkeit von 0,01 % Dehnung gewährleistet. Durch die 
farbliche Kontrasterzeugung, die vor dem Versuch auf dem Probekörper eingebracht wird, ist 
das eingesetzte Verformungsmesssystem in der Lage eine Grauwertkorrelation durchzuführen 
und somit die Dehnung auf der gesamten Probe zu erfassen. Das 
Grauwertkorrelationsverfahren ist eine optische Feldmessmethode, die während der 
Verformung lokale Verschiebungen der Probenoberfläche anhand der Grauwertverteilung 
kleiner Bildbereiche online verfolgt, quantitativ auswertet und schließlich die Zugverformung 
in Echtzeit regelt [NN12a].  
3.3.2 Untersuchte Vulkanisate 
Die folgenden experimentellen Untersuchungen zur Richtungsabhängigkeit des Mullins-
Effekts beschränken sich zunächst auf das nicht funktionalisierende Lösungs-SBR (S-SBR) 
BUNA VSL 5025-2, einem Produkt der Fa. Lanxess Deutschland GmbH, Leverkusen, mit 46 
Gewichts-% Vinyl- sowie 25 Gewichts-% Styrolgehalt (bezogen auf ölfreiem Kautschuk). 
Das ölverstreckte BUNA VSL 5025-2 (Ölgehalt: 37,5 phr, Tabelle 3.2) wird in 
hochverstärkten, abriebbeständigen Formkörpern, in erster Linie in Reifenlaufflächen 
eingesetzt, die ein gutes Nassrutschverhalten sowie einen besonders geringen Rollwiderstand 
erfordern.  
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Als verstärkende Füllstoffe werden die Standardruße Corax N220, N330 und N550 von der 
Fa. Orion Engineered Carbons GmbH, Köln beigemengt und damit Ruße mit sowohl kleinerer 
als auch größerer spezifischer Oberfläche bzw. niedriger und hoher Struktur betrachtet. Ruße 
mit sehr kleinen Primärpartikeln, wie bspw. Corax N220 werden in 
Reifenlaufflächenmischungen eingesetzt, während großteilige Ruße (Corax N550) eher in 
Dichtungen und Profilen Anwendung finden. Corax N330 mit mittelgroßem 
Partikeldurchmesser stellt einen Kompromiss zwischen guten dynamischen Eigenschaften 
und guter Verarbeitbarkeit (niedrigere Mischungsviskosität) dar und wird bspw. in 
Mischungen für Schwingungsdämpfer beigemengt.  
  [phr]   [phr] 
S-SBR  
(Lösungs-Styrol-Butadienkautschuk) 
100 
Vulkanox 4020 2 
Protektor G 3108 2 
Vivatec 500 8,75 
ölverstreckt 37,5 ZnO 2 
  
DPG 2 
Vulkanox HS/LG 1 
Ruß 
N220;   N330;   N550; 
 
20 bis 80 Aktiplast ST 3,5 
  CBS 1,5 
  TBzTD 0,2 
   Schwefel 2 
Tabelle 3.2: Mischungsrezepturen der untersuchten S-SBR-Vulkanisate 
 
Bild 3.4: Chemischer Aufbau von Styrol-Butadienkautschuk (SBR) 
3.3.3 Probekörper 
Die experimentelle Identifikation des anisotropen Mullins-Effekts erfordert die Erweiterung 
der einachsigen Standard-Versuche und lässt sich durch mehrstufige, quasistatische Versuche 
CH2 CH CH CH2 CH CH2[ ]n
Styrol
Butadien
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nachweisen, in denen eine Änderung der Belastungsrichtung vorgenommen wird. 
Diesbezüglich werden in mehreren Arbeiten bereits verschiedene Vorgehensweisen und 
Probekörperformen vorgeschlagen, die in Kapitel 3.1.1 ausführlich erläutert sind.  
In Anlehnung an die Arbeiten von Mullins [Mul48] wird zunächst eine große, 
rechteckförmige Probe (Abmessungen ohne Einspannbereich: 140 x 40 x 2,0 mm³) bis zu 
einer definierten uniaxialen Dehnungshöhe in Längsrichtung zyklisch beansprucht (Bild 3.8). 
Nach fünf bis zehn uniaxialen Be- und Entlastungszyklen ist der Mullins-Effekt in dieser 
Belastungsrichtung vollständig appliziert und es stellt sich ein stationäres Werkstoffverhalten 
ein. Dies wird im Folgenden Primärbeanspruchung genannt. Anschließend wird aus dieser 
Rechteckprobe ein kleinerer S3A-Probekörper (Schulterstab nach DIN 53504 [NN09]) in 
verschiedenen Lagen ausgestanzt, so dass eine uniaxiale Deformation in einer neuen 
Belastungsrichtung erfolgen kann (Sekundärbeanspruchung).  
 
Bild 3.5: Probengeometrie sowie Beanspruchungszustandsverteilung auf der Probe während der 
Deformation 
Die Mindestbreite der rechteckförmigen Probe wird durch die Länge der S3A-Probe für den 
zweiten Belastungsschritt definiert. D.h., dass zum einen eine kleinere Probe in 90° zur ersten 
Belastungsrichtung, also für die rechteckförmige Probe der ungünstigste Fall, entnommen 
werden kann und diese einen ausreichenden Einspannbereich aufweist. Analog resultiert aus 
diesem Maß eine Mindestlänge der Probe, die ebenfalls einen ausreichenden Einspannbereich 
aufweist. Weiterhin befindet sich der kleinere S3A-Probekörper jeweils mittig in der größeren 
Rechteckprobe. Dieser Bereich der Probe hat in der Primärbeanspruchung eine nahezu reine 
uniaxiale Deformation erfahren. Auf diese Weise wird sichergestellt, dass die 
Werkstoffschädigung ausschließlich in dieser Richtung im ersten Schritt appliziert wird.  
x= 25%
X
Y
x= 50% x= 75% x= 100%
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Mithilfe des optischen Verformungsmesssystems lassen sich die lokal vorliegenden Längs- 
und Querdehnungen im ganzen Verformungsbereich und während des gesamten 
Deformationsprozesses identifizieren. Für die Definition der Deformationsmodi wird eine 
Funktion der beiden erfassten Dehnungskomponenten herangezogen (vgl. Kapitel 5.1.2). Mit 
dieser Analyse lässt sich nachweisen, dass insbesondere in der Probenmitte ein nahezu 
uniaxialer Deformationsmodus über der gesamten betrachteten Deformationshöhe vorliegt 
und somit die gewählte Probekörpergeometrie für die experimentellen Untersuchungen zur 
deformationsinduzierten Anisotropie sich eignet (Bild 3.5).  
3.3.4 Uniaxiales Werkstoffverhalten 
Obwohl in diesem Kapitel die Untersuchungen zur Richtungsabhängigkeit des Mullins-
Effekts sich zunächst ausschließlich auf das S-SBR; N330; 80 phr beschränkt, erfolgt hier 
bereits der Vergleich des uniaxialen Werkstoffverhaltens für verschiedene rußgefüllte 
Mischungen. Auf die Untersuchungen zu den in Tabelle 3.2 aufgeführten Vulkanisaten und 
somit der Einfluss des Rußanteils und des Rußtyps auf das deformationsinduzierte, anisotrope 
Werkstoffverhalten wird erst in Kapitel 4.1 näher eingegangen.  
Für die experimentelle Identifikation des uniaxialen, standardmäßigen Mullins-Effekts wird 
die Elastomerprobe bis zu einer definierten Dehnungshöhe mehrmals zyklisch beansprucht bis 
er vollständig induziert ist. Anschließend wird dieser Vorgang wiederholt und die 
Dehnungshöhe sukzessiv gesteigert (Bild 3.6). Auf diese Weise lässt sich der Bezug von der 
Ausprägung der Spannungserweichung zur maximalen Dehnungshöhe herstellen, die der 
Elastomerwerkstoff in seiner Deformationshistorie bereits erfahren hat. Zur Verdeutlichung 
des quasistatischen Werkstoffverhaltens sowie des Mullins-Effekts werden die Flächen unter 
den einzelnen Belastungszyklen bzw. die Verformungsenergiedichte betrachtet. Im Folgenden 
wird die Formänderungsenergiedichte bzw. die Verformungsarbeit bezogen auf eine 
Volumeneinheit; lediglich als Verformungsarbeit bezeichnet. Die jungfräuliche 
Verformungsarbeit (pro Volumeneinheit) W1 beschreibt die erstmalige Beanspruchung, also 
die jungfräuliche Spannungs-Dehnungs-Kurve bis zu einer definierten Dehnungshöhe. Die 
stationäre Verformungsarbeit W5 ergibt sich entsprechend aus dem fünften Belastungszyklus 
für diese Dehnungshöhe, wenn der Mullins-Effekt vollständig induziert ist und die 
Spannungs-Dehnungs-Kurve dementsprechend sich „stabilisiert“ hat. Folglich lässt sich der 
(absolute) Mullins-Effekt als Energieverlust, der Differenz der jungfräulichen und stationären 
Verformungsarbeit, darstellen: 
51 WWabsolutEffektMullins  )(  (3.6) 
W1 Verformungsarbeit (pro Volumeneinheit) für die jungfräuliche Beanspruchung 
W1 Verformungsarbeit (pro Volumeneinheit) für die spannungserweichte Beanspruchung 
46 3 EXPERIMENTELLE UNTERSUCHUNGEN ZUM ANISOTROPEN MULLINS-EFFEKT 
Bild 3.7a) zeigt die Verformungsarbeiten W1 und W5 sowie den Mullins-Effekt W1 - W5 in 
Abhängigkeit der uniaxialen Dehnungshöhe. Sie verdeutlicht, dass nicht nur die 
erforderlichen Verformungsarbeiten für den jungfräulichen sowie für den 
spannungserweichten Werkstoff (W1 und W5) überproportional mit der aufgebrachten 
Dehnungshöhe ansteigen. Der Mullins-Effekt bzw. der Energieverlust nehmen ebenfalls 
stärker als die Beanspruchung des Elastomers zu. Dies lässt sich damit erklären, dass hohe 
Deformationen das Aufbrechen des Füllstoff-Netzwerks intensiviert.  
 
Bild 3.6: Uniaxiales Spannungs-Dehnungs-Verhalten bei quasistatischer, zyklischer 
Beanspruchung; S-SBR; N330; 80phr 
Mit dem Konzept der Füllstoffnetzwerk-Bildung zur Interpretation des Mullins-Effekts lassen 
sich die Ergebnisse in Bild 3.7b) nachvollziehen. Die Zunahme von W1 und W5 sowie des 
(absoluten) Mullins-Effekts (Gl. (3.6)) wird durch die Ausbildung von Füllstoff-Füllstoff-
Wechselwirkungen verursacht, die durch die Zugabe von verstärkenden Füllstoffen wie Ruß 
hervorgerufen werden. Mit zunehmenden Füllstoff- bzw. Rußanteilen nehmen die Abstände 
zwischen den Füllstoff-Aggregaten ab und gleichzeitig die Wahrscheinlichkeit des Entstehens 
eines Füllstoff-Netzwerks zu [MBDC12]. Das stärker ausgeprägte Füllstoff-Netzwerk 
wiederum erfährt bei einer Deformation eine höhere Schädigung, welches zu einer höheren 
Spannungserweichung führt. Der Einfluss des Rußtyps wird in Bild 3.7c) dargestellt. Obwohl 
in dieser Darstellung geringe Unterschiede zwischen den Rußtypen festzustellen sind, kann 
Folgendes beobachtet werden: Kleinere Teilchengröße bzw. größere spezifische Oberfläche 
der Primärpartikel bedingen nicht nur eine größere wirksame Berührungsfläche zwischen dem 
Polymer und dem Füllstoff (Füllstoff-Polymer-Wechselwirkung), die sich durch höheren W1 
und W5 ausdrücken. Je größer die spezifische Oberfläche ist, desto stärker tritt der Mullins-
Effekt auf, der mit der Ausbildung des Füllstoff-Netzwerks korreliert. Eine größere 
spezifische Oberfläche der Primärpartikel führt zu einer geringeren Größe der 
Füllstoffaggregate, die ebenfalls die Füllstoff-Füllstoff-Wechselwirkung (Füllstoff-
Netzwerkbildung) begünstigt [NS07].  
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Bild 3.7: Verformungsarbeiten (pro Volumeneinheit) und Mullins-Effekt bei uniaxialer 
Beanspruchung; rußgefüllter S-SBR: a) unterschiedliche max b) unterschiedliche 
Rußanteile c) unterschiedliche Rußtypen 
3.4 Identifikation des anisotropen Mullins-Effekts 
3.4.1 Experimentelle Vorgehensweise 
Wie bereits in Kapitel 3.3.3 beschrieben, erfolgen die experimentellen Untersuchungen zur 
richtungsabhängigen Spannungserweichung zweistufig mit einer uniaxial vorgeschädigten 
verhältnismäßig großen Rechteckprobe sowie einer hieraus entnommenen kleineren S3A-
Probe in einer neuen Belastungsrichtung. Dabei wird für jede untersuchte S3A-Probe jeweils 
eine Rechteckprobe uniaxial vorgeschädigt. Zusätzlich zur Sicherstellung der uniaxialen 
Schädigung hat diese Vorgehensweise den Vorteil, dass sich die in Bild 3.8 dargestellte 
Umspannzeit von jeweils 10 Minuten zwischen der Primär- und der Sekundärbeanspruchung 
auf diese Weise reproduzieren lässt. 
Mit der Primärbeanspruchung wird somit ein in Längsrichtung der Rechteckprobe 
vorgeschädigter Werkstoff „erzeugt“. Die nun vorliegende Deformationshistorie hat den 
vorher isotropen Elastomer anisotrope mechanische Eigenschaften verliehen. Die eigentliche 
Identifikation und Charakterisierung der deformationsinduzierten Anisotropie resultiert 
anschließend aus der Sekundärbeanspruchung. Der in Bild 3.8 schematisch veranschaulichte 
Versuchsplan deutet eine Rückbildung der primären Restdehnung während der Umspannzeit 
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an, auf die in Kapitel 3.4 bzw. 3.4.3 näher eingegangen wird. Die Notwendigkeit der 
richtungsabhängigen Berücksichtigung der bleibenden Restdehnung ergibt sich aus ihrem 
direkten Zusammenhang zur anisotropen Spannungserweichung [HS85]. Die Dehnungsachse 
bezieht sich demzufolge auf das Referenz-Dehnungsmaß, so dass die Sekundärbeanspruchung 
in 90°-Richtung (6. Zyklus) im negativen Dehnungsbereich beginnt. D.h., dass zunächst eine 
Verformungsarbeit zu verrichten ist, um die „Ausgangsform“ des jungfräulichen Werkstoffs 
wiederherzustellen. Die genauen Erläuterungen erfolgen in Kapitel 3.4. 
 
Bild 3.8: Versuchsmethodik zur Identifikation des anisotropen Mullins-Effekts 
Zur Illustration der Versuchsmethodik ist in Bild 3.9 das Spannungs-Dehnungs-Diagramm für 
ein rußgefülltes S-SBR abgebildet, wobei die sekundäre Belastungsrichtung orthogonal zur 
primären Richtung gerichtet ist. Der Ruß N330 mit einem Rußanteil von 80 phr wird hier als 
Beispiel gewählt, aber im Prinzip ist das Verhalten für alle Rußtypen ähnlich. Das Diagramm 
bildet nur den ersten, fünften (Primärbeanspruchung), sechsten sowie den zehnten 
(Sekundärbeanspruchung) Be- und Entlastungszyklus ab. Die erstmalige Belastungskurve in 
90°-Richtung (Sekundärbeanspruchung) zeigt einen signifikant unterschiedlichen Spannungs-
Dehnungs-Verlauf bezüglich der spannungserweichten Belastungskurve in der 
Primärbeanspruchung. Sie unterscheidet sich außerdem auch von der jungfräulichen 
Spannungs-Dehnungs-Kurve. Dies verdeutlicht, dass die uniaxiale Spannungserweichung in 
der ersten Belastungsrichtung das Auftreten des Mullins-Effekts in jeder folgenden 
Belastungsrichtung nach sich zieht. Jedoch ist im Vergleich zu einer Beanspruchung nach 
einer Änderung der Belastungsrichtung der Mullins Effekt nicht so stark ausgebildet wie bei 
14
0
40
jungfräuliche 
Rechteckprobe
Primärbeanspruchung SekundärbeanspruchungUmspannzeit
>4
0
5 101 60 2 4 6 8 10 12
D
eh
nu
ng
sh
öh
e 
 
[%
]
Belastungszyklus   [-]
Primärbeanspruchung Sekundärbeanspruchung; 90°-Richtung
3 EXPERIMENTELLE UNTERSUCHUNGEN ZUM ANISOTROPEN MULLINS-EFFEKT 49 
einer gleichsinnig zur primären Schädigungsrichtung erfolgten Sekundärbeanspruchung. Der 
Elastomerwerkstoff ist somit aufgrund seiner nach der Primärbeanspruchung vorliegenden 
Vorschädigung ausgeprägt anisotrop [KWHI10]. 
 
Bild 3.9: Spannungs-Dehnungs-Verhalten in der Primär- und Sekundärbeanspruchung in  
90°-Richtung; S-SBR; N330; 80 phr 
3.4.2 Berücksichtigung der Restdehnung 
Die Spannungs-Dehnungs-Kurven in Bild 3.9 sind in zwei verschiedenen Dehnungsmaßen 
dargestellt: zum einen das aktuelle Dehnungsmaß, das von der Prüfmaschine erfasst wird und 
zum anderen das Referenz-Dehnungsmaß (in Bild 3.9: 90°-Richtung), das sich auf den 
jungfräulichen Werkstoff bezieht. Die Unterscheidung von diesen Dehnungsmaßen ist 
notwendig, um eine Vergleichbarkeit der richtungsabhängigen Dehnungshöhen in der 
Sekundärbeanspruchung zu ermöglichen und auf diese Weise auch die Verformungsarbeiten 
einer beliebigen sekundären Belastungsrichtung den Verformungsarbeiten der 
Primärbeanspruchung gegenüberzustellen. Grundsätzlich unterscheiden sich die oben 
eingeführten Dehnungsmaße durch verschiedene spannungsfreie Zustände und 
Dehnungshöhen, die der jeweiligen applizierten Sekundärbeanspruchung zugeordnet werden. 
Das aktuelle Dehnungsmaß berücksichtigt nicht die Deformationshistorie der Elastomerprobe 
und gibt lediglich die messtechnisch erfassbaren Dehnungswerte wieder. D.h., dass ihr 
spannungsfreier Zustand der Dehnung  = 0 zugeordnet wird, also dem messtechnischen 
Ursprung, der durch das Umspannen zwischen der Primär- und der Sekundärbeanspruchung 
neu definiert wird [KH14a]. 
Das Referenz-Dehnungsmaß hingegen „erinnert“ sich an die vorherige Beanspruchung 
(hier: Primärbeanspruchung), die der Werkstoff erfahren hat, und berücksichtigt die 
resultierende, primäre Restdehnung. Wird bspw. eine S3A-Probe gleichsinnig (0°-Richtung) 
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zur primären Belastungsrichtung aus der vorgeschädigten Rechteckprobe entnommen, so 
weist sie die gleiche Restdehnung auf, mit der die Rechteckprobe aufgrund der primären 
Belastungsstufe bereits behaftet ist. Folgerichtig beginnt die Sekundärbeanspruchung bezogen 
auf das Referenz-Dehnungsmaß mit der primären Restdehnung und ihr spannungsfreier 
Zustand ist um diese Restdehnung verschoben. 
Die gemessenen Dehnungswerte beziehen sich nun auf das vorgeschädigte Elastomer, das 
eine aus der primären Restdehnung resultierende Längung erfahren hat. Folglich resultieren 
aus dem aktuellen Dehnungsmaß mit dem Bezug auf das vorgeschädigte „gelängte“ 
Elastomer niedrigere Deformationen als das Referenz-Dehnungsmaß (jungfräuliches 
Elastomer ohne Längung) tatsächlich beschreibt. Dementsprechend wird durch die 
Umrechnung der messtechnisch erfassbaren aktuellen Dehnungswerte in Referenz-
Dehnungen die gemessene Spannungs-Dehnungs-Kurve während der 
Sekundärbeanspruchung zusätzlich gestreckt. 
Umgekehrt verhält es sich in der 90°-Richtung, wie in Bild 3.9 exemplarisch dargestellt ist. 
Bei einer Entnahme der S3A-Probe in Querrichtung der vorgeschädigte Rechteckprobe 
entsteht aus der Primärbeanspruchung eine Reststauchung (Querkontraktion). Die in der 
Sekundärbeanspruchung verwendete Ausgangslänge ist demzufolge kürzer als die 
Ausgangslänge der jungfräulichen Probe. Um auf das Referenz-Dehnungsmaß 
zurückzurechnen und somit die Deformation der Sekundärbeanspruchung auf den 
jungfräulichen Werkstoff vor der Primärbeanspruchung zu beziehen, wird eine Verzerrung 
der betrachteten Spannungs-Dehnungs-Kurve in den Druckbereich vorgenommen (Bild 3.9). 
Die Referenz-Dehnungsachse in Bild 3.9 zeigt, dass im Gegensatz zum aktuellen 
Dehnungsmaß lediglich eine uniaxiale Deformation von  = 91,3% erreicht wird und somit 
die S3A-Probe eine niedrigere Beanspruchung in der sekundären Belastungsrichtung erfahren 
hat, als gewünscht ist. Demzufolge wird in der hier verwendeten Versuchsmethodik die 
primäre Restdehnung richtungsabhängig in der zu applizierenden Dehnungshöhe analytisch 
berücksichtigt und die Zugprüfmaschine entsprechend geregelt (Bild 3.8). 
Analog zur Ausgangslänge und der damit verbundenen Unterscheidung des aktuellen 
Dehnungsmaßes vom Referenz-Dehnungsmaß, wirkt sich die primäre Restdehnung auf die 
Wirkfläche aus und muss dementsprechend korrigiert werden. Der Einfluss der Restdehnung 
auf die gemessenen Spannungen fällt jedoch deutlich geringer aus und ist daher in Bild 3.9 
nicht abgebildet. Nichtsdestotrotz wird diese primäre Restdehnung in den 
Versuchsergebnissen berücksichtigt. Mit dieser Vorgehensweise werden in allen sekundären 
Belastungsrichtungen, bezogen auf das Referenz-Dehnungsmaß, die gleiche Dehnungshöhe 
dem Elastomerwerkstoff appliziert. Dadurch wird eine Vergleichbarkeit der 
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Verformungsarbeiten (pro Volumeneinheit) in der Sekundärbeanspruchung ermöglicht 
[KH14a]. 
 
Bild 3.10: Einfluss der primären Restdehnung auf die sekundäre Belastungsrichtung; 
S-SBR; N330; 80 phr 
Für eine sekundäre Belastungsrichtung, die von der 0°- und 90°-Richtung verschieden ist, 
lässt sich die Berücksichtigung der primären Restdehnung lediglich mit Hilfe der Theorie der 
kontinuumsmechanischen Modellbildung bewerkstelligen. Die erforderlichen sekundären 
Dehnungshöhen im aktuellen Dehnungsmaß sind für alle beliebigen sekundären 
Belastungsrichtungen, bezogen auf einen exemplarischen Restdehnungswert, in Bild 3.10 
dargestellt. Auf diese Weise wird der Probe in der neuen Belastungsrichtung stets eine 
uniaxiale Deformation von  = 100% (Referenz-Dehnungsmaß) appliziert. 
Die richtungsabhängige Ermittlung der primären Restdehnung bzw. der Reststreckung 
rest = 1+rest resultiert aus Gl. (3.7) bis Gl. (3.9). Das Linienelement dX in der unverformten 
Ausgangskonfiguration (Referenz-Konfiguration) wird mit dem Deformationsgradienten F in 
die aktuelle (verformte) Konfiguration (Momentan-Konfiguration) dx = F dX überführt. 
Demnach ergibt sich die Länge von dx zu 
XCXXFFXxFxFxxx T ddddddddd
2   (3.7) 
wobei C = FTF auch den rechten Cauchy-Green-Tensor darstellt. Für den Fall einer 
uniaxialen Dehnung kann F als Matrix dargestellt werden, die lediglich Einträge auf der 
Hauptdiagonale aufweist (vgl. Gl. (5.1)). Diese Einträge entsprechen den Dehnungen in der 
jeweiligen Eigenrichtung. Das Linienelement dX lässt sich somit in Abhängigkeit des 
Winkels α zwischen der erstmaligen und der aktuellen Belastungsrichtung definieren:  
    T0d ,sin,cos X  (3.8) 
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Dabei hat dX die Länge 1 und die Länge von dx entspricht die Dehnung in dieser Richtung. 
Unter Berücksichtigung der Inkompressibilitätsbedingung ergibt sich somit die 
winkelabhängige Restdehnung bzw. Reststreckung λres(α) zu [EIS10]: 
       2res
22
resres
1 sincos   (3.9) 
res Reststreckung in Schädigungsrichtung  
3.4.3 Erholungseffekte 
Trotz der bei diesen quasistatischen Untersuchungen verwendeten niedrigen 
Deformationsgeschwindigkeiten können viskoelastische Effekte in den gemessenen 
Spannungs-Dehnungs-Kurven nicht vermieden werden und wird zum einen durch die 
entstehenden Hysterese-Schleifen während des Be- und Entlastungsprozesses deutlich (vgl. 
Kapitel 2.4.1.3). Zum anderen kann eine Rückbildung der Restdehnung im spannungsfreien 
Zustand beobachtet werden. Da die primäre Restdehnung für die hier verwendete 
Vorgehensweise eine hohe Bedeutung hat und die Sekundärbeanspruchung signifikant 
beeinflusst, wird nach dem 5. Zyklus die Restdehnung im spannungsfreien Zustand 
messtechnisch weiter erfasst. Dies ist erforderlich, um die Rückbildung der Restdehnung 
während der Umspannzeit zwischen der großen und der kleinen Probe nachzubilden 
(schematisch in Bild 3.8 dargestellt) und die primäre Restdehnung ohne viskose Anteile an 
die Sekundärbeanspruchung zu übergeben. Die Versuchsergebnisse zeigen, dass nach ca. 10 
Minuten Haltezeit im spannungsfreien Zustand, die Restdehnung sich nur noch 
vernachlässigbar gering verändert [KH13a]. 
 
Bild 3.11: Rückbildung der Restdehnung nach der applizierten Beanspruchung; veranschaulicht 
an einer Kreisprobe 
Bei genauerer Betrachtung wird festgestellt, dass die viskosen Anteile im Elastomerwerkstoff 
mehrere Tage nach einer Deformation noch nicht vollständig abgeklungen sind (Bild 3.11) 
[SP10]. Zur Verdeutlichung dieses Phänomens wird eine große Probe zunächst bis zu 90 % 
der Bruchdehnung vorgeschädigt. Unmittelbar nach der Beanspruchung wird aus dem 
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vorgeschädigten Werkstoff eine Kreisprobe entnommen. Das Abklingen der viskoelastischen 
Effekte und die damit verbundene Entwicklung der kreisförmigen Probe zu einer Ellipse 
werden über eine längere Zeit beobachtet. Dieser reversible Anteil der Restdehnung ist 
vollständig der Viskoelastizität zuzuschreiben.  
 
Bild 3.12: Sekundärbeanspruchung in 0°-Richtung mit 50 Tage Erholungszeit nach der 
Primärbeanspruchung; S-SBR; N330; 80 phr: a) Spannungs-Dehnungs-Verhalten und 
b) Spannungs-Dehnungs-Gradienten der jeweiligen Belastungsstufe 
Diese Rückbildung der Restdehnung kann allerdings im Spannungs-Dehnungs-Verhalten 
nicht beobachtet werden. Bereits Bueche hat festgestellt, dass eine Heilung des Elastomers 
ohne äußere Energiezufuhr nicht stattfindet [Bue61] (vgl. Kapitel 2.4.1.4). Im Rahmen seiner 
Untersuchungen bestätigt er experimentell ebenfalls, dass der Mullins-Effekt ein irreversibles 
Phänomen ist und nach langer Zeit ohne Beanspruchung im Werkstoff enthalten bleibt (Bild 
3.12a). Da die Berücksichtigung der primären Restdehnung aufgrund der langen 
Erholungszeit von 50 Tagen messtechnisch nicht möglich ist, wird die sekundäre Spannungs-
Dehnungs-Kurve im aktuellen Dehnungsmaß dargestellt. Auf diese Weise lässt sich für den 
spannungserweichten Elastomerwerkstoff die primäre Dehnungshöhe  = 100 % nicht 
zurückverfolgen. Nichtsdestotrotz lässt sich der Übergang vom vorkonditionierten zum 
jungfräulichen Deformationsbereich durch die Ermittlung des Spannungsgradienten / 
verdeutlichen (Bild 3.12b). Der Peak im Spannungs-Dehnungs-Gradienten-Verlauf (über der 
Dehnung ) bestätigt diesen Übergangsbereich und damit die irreversible Schädigung 
aufgrund einer vorherigen Deformation. D.h., dass der Elastomerwerkstoff auch nach einer 
Erholungszeit von mehreren Wochen mit dem induzierten Mullins-Effekt behaftet ist 
[Maa11].  
3.4.4 Quantifizieren des anisotropen Mullins-Effekts 
Um die deformationsinduzierte Anisotropie des Mullins-Effekts zu quantifizieren, werden die 
Verformungsarbeiten des ersten, fünften (Primärbeanspruchung), sechsten sowie des zehnten 
(Sekundärbeanspruchung nach einer beliebigen Richtungsänderung) Belastungszyklus 
bestimmt (Bild 3.13a). Das Verhältnis dieser Flächen ist ein in dieser Arbeit vorgeschlagenes 
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und hier verwendetes Maß zur Identifikation der anisotropen Spannungserweichung Gl. (3.10) 
bis Gl. (3.12). Die relativen Reduktionen der Verformungsarbeiten werden in Form von 
Energieverlusten wie folgt definiert [KH09]: 
Zyklus1
Zyklus5
W
W
1EffektMullinslustEnergieverreinachsige
.
.)(   (3.10) 
Zyklus1
Zyklus6
W
W
1EffektMullinslustEnergieverprimärerranisotrope
.
.)()(   (3.11) 
Zyklus6
Zyklus10
W
W
1EffektMullinslustEnergieversekundärer
.
.)(   (3.12) 
W1.Zyklus  Verformungsarbeit (pro Volumeneinheit) für die jungfräuliche Beanspruchung 
W5.Zyklus Verformungsarbeit (pro Volumeneinheit) für die spannungserweichte 
Primärbeanspruchung 
W6.Zyklus.  Verformungsarbeit (pro Volumeneinheit) für die erstmalige Sekundärbeanspruchung  
W10.Zyklu Verformungsarbeit (pro Volumeneinheit) für die spannungserweichte 
Sekundärbeanspruchung. 
 
 
Bild 3.13: Bestimmung der Energieverluste zur Identifikation des anisotropen Mullins-Effekts 
Der einachsige Energieverlust (Mullins-Effekt) stellt dabei die Spannungserweichung dar, die 
bei standardmäßigen uniaxialen Zugversuchen detektiert wird (Bild 3.13b). Ähnlich zum 
einachsigen Energieverlust bezieht sich der anisotrope (primäre) Energieverlust bzw. der 
anisotrope (primäre) Mullins-Effekt ebenfalls auf die erstmalige, jungfräuliche Belastung in 
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der Primärbeanspruchung (Bild 3.13c). Damit beschreibt der einachsige Energieverlust, bei 
Vernachlässigung von viskoelastischen Effekten während des Umspannprozesses, gleichzeitig 
den anistoropen Energieverlust in 0°-Richtung. Im Gegensatz zu den vorherigen Maßen 
bezieht sich der sekundäre Energieverlust (Mullins-Effekt) auf die erstmalige Beanspruchung 
in der Sekundärbeanspruchung und stellt auf diese Weise den zusätzlich auftretenden Mullins-
Effekt dar [KWHI10; Hab12] (Bild 3.13d). 
3.5 Deformationsinduzierte Anisotropie bei gefülltem S-SBR 
3.5.1 Variation der Belastungsrichtung 
3.5.1.1 Quantitative Beobachtungen 
Nachdem in Bild 3.9 die Untersuchungen zur Richtungsabhängigkeit ausschließlich in 90°-
Richtung betrachtet wird, steht im Folgenden Richtungsänderungen in der sekundären 
Belastungsstufe im Fokus, die von der 0°- und 90°-Richtung verschieden sind. In Bild 3.14 
sind die insgesamt sieben Belastungsrichtungen jeweils im Referenz-Dehnungsmaß 
abgebildet. Bild 3.14g) zeigt, dass in 0°-Richtung (also in der primären Schädigungsrichtung) 
die erste Belastungskurve in der Sekundärbeanspruchung auf dem Niveau der 
spannungserweichten primären Belastungskurve verläuft. Ebenfalls lässt sich nur ein geringer 
zusätzlicher Mullins-Effekt in dieser Belastungsstufe applizieren. Grundsätzlich kann aus 
diesen Diagrammen eine Tendenz abgeleitet werden, dass mit steigender Richtungsänderung 
die Steifigkeit in der erste Belastungskurve nach einer Richtungsänderung zunimmt (Bild 
3.9a) bis g). Genauere Aussagen erlaubt jedoch diese Darstellung nicht. Auch die 
Gegenüberstellung der ersten Belastungskurven der Sekundärbeanspruchung in Bild 3.9h) 
bestätigt lediglich diese Tendenz.  
Der quantitative Einfluss der sekundären Belastungsrichtung auf den anisotropen Mullins-
Effekt wird erst durch das Verhältnis der Flächen unter den jeweiligen Belastungskurven bzw. 
der Verformungsarbeiten herausgearbeitet (Gl. (3.11) und Bild 3.15)). Gleichzeitig wird in 
Bild 3.15 die Notwendigkeit des Bezugs der Sekundärbeanspruchung auf das Referenz-
Dehnungsmaß aufgezeigt. Während das aktuelle Dehnungsmaß bei kleinen 
Richtungsänderungen eine geringere anisotrope Spannungserweichung wiedergibt, kehrt sich 
dieser Effekt bei großen Richtungsänderungen um. Dieser Effekt spiegelt auch die 
Umkehrung der primären Restdehnung in eine sogenannte Reststauchung bei steigender 
Richtungsänderung für die sekundäre Belastungsstufe wieder. Bei der Darstellung des 
aktuellen Dehnungsmaßes korreliert lediglich der sekundäre Mullins-Effekt mit der 
sekundären Belastungsrichtung. Das Referenz-Dehnungsmaß hingegen verdeutlicht die 
deformationsinduzierte Anisotropie auch bei der Betrachtung des anisotropen Mullins-
Effekts.  
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Bild 3.14: a) bis g) Primär- und Sekundärbeanspruchung in verschiedenen Richtungen, h) 
Vergleich der ersten Belastungskurven in der Sekundärbeanspruchung:  = 100 %; S-
SBR; N330; 80 phr 
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Bild 3.15: Anisotroper Mullins-Effekt in Abhängigkeit der sekundären Belastungsrichtung: 
 = 100 %; S-SBR; N330; 80 phr 
3.5.1.2 Qualitative Beobachtungen 
Zur Charakterisierung des deformationsinduzierten richtungsabhängigen Spannungs-
Dehnungs-Verlaufs werden die zu den in [KM07] formulierten Schädigungsvariablen 
zugehörigen Spannungs- und Streckungsdifferenzen ermittelt:  
iv    (3.13) 
i  max  (3.14) 
v technische Spannung bei der maximalen Dehnung max in der Dehnungshistorie 
 technische Spannung bei der aktuellen Dehnung i 
 Spannungsdifferenz 
 Streckungsdifferenz bzw. Dehnungsdifferenz 
Gl. (3.13) und Gl. (3.14) werden gleichzeitig für die uniaxialen Werkstoffdaten zur 
Beschreibung des standardmäßigen Mullins-Effekts aus Kapitels 3.3.4 angewendet, wobei 
hier der Einfluss der vorher applizierten Belastungshöhe auf das resultierende Spannungs-
Dehnungs-Verhalten im Vordergrund steht. Die Spannungsdifferenz  aufgetragen über der 
Dehnungsdifferenz  verdeutlicht zum einen, dass bei steigenden applizierten Deformationen 
die Spannungserweichung ebenfalls zunimmt (Bild 3.16a). Zum anderen deutet die 
ausgeprägte Änderung von  in ihrem Verlauf auf einen ausgeprägte Krümmung des 
Werkstoffverhaltens max = 150 % hin. In Bild 3.16b) kann ein ähnliches Verhalten in 
Abhängigkeit der Änderung der Belastungsrichtung zwischen der Primär- und 
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Sekundärbeanspruchung beobachtet werden. Eine geringe Richtungsänderung ruft dabei 
sowohl hohe Spannungsdifferenzen als auch eine hohe Nichtlinearität des Spannungs-
Dehnungs-Verlaufs hervor, während es sich bei größeren Änderungen der sekundären 
Belastungsrichtung umgekehrt verhält.  
 
Bild 3.16: Darstellung der Spannungs- und Dehnungsdifferenz in Abhängigkeit a) der maximalen 
Dehnungshöhe und b) der sekundären Belastungsrichtung  = 100 %; S-SBR; N330; 
80 phr 
Zur weiteren Veranschaulichung des richtungsabhängigen Mullins-Effekts werden die 
experimentell ermittelten Spannungs-Dehnungs-Kurven auf Basis der in [IEKMW10] und 
[KWHI10] eingeführten Dehnungs- bzw. Streckungsfläche dargestellt, die die Dehnungen als 
Funktion der Raumrichtung in der Referenzkonfiguration beschreibt [KH13b] (Bild 3.17). 
Hierfür werden die auf das Referenz-Dehnungsmaß bezogenen Dehnungen zunächst in 
Streckungen umgerechnet (Gl. (2.9)). 
Demnach beschreibt die kleine Kreisfläche um den Ursprung die geometrischen 
Abmessungen der elastomeren Probe in allen Raumrichtungen. Folglich entsprechen die 
Abmessungen der jungfräulichen Elastomerprobe in jeder Belastungsrichtung der Streckung 
 = 1. Die Annahme eines im jungfräulichen Zustand isotropen Elastomers lässt die 
Übertragung der gemessenen Spannungs-Dehnungs-Kurve auf jede beliebige 
Belastungsrichtung zu (Bild 3.17a). In Bild 3.17b) sind die ersten Belastungskurven in der 
Sekundärbeanspruchung dargestellt. Hierbei wird im dreidimensionalen 
Polarkoordinatensystem verdeutlicht, dass aufgrund der primären Schädigung ein anisotropes 
Werkstoffverhalten hervorgerufen wird. Gleichzeitig sind die geometrischen Abmessungen 
der Elastomerprobe im spannungslosen Zustand mit der primären Restdehnung behaftet. Ihre 
richtungsabhängige Berücksichtigung führt dazu, dass die vormalige Kreisfläche ( = 1 in 
jeder Belastungsrichtung) einen „ovalisierten“ Zustand aufweist. Im Vergleich zum 
zweidimensionalen kartesischen Koordinatensystem kann mit der Darstellung in Bild 3.17b) 
festgestellt werden, dass die Krümmung der sekundären Belastungskurven richtungsabhängig 
ist. Wenn die gleichen Spannungsniveaus in jeder sekundären Richtung betrachtet werden, so 
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lässt sich grafisch nachweisen, dass die zugehörigen Dehnungsniveaus sich immer mehr 
angleichen. D.h., werden diese mit einer gedachten Linie verbunden, so kann festgestellt 
werden, dass bei immer höheren Spannungsniveaus die aus der gedachten Linie resultierende 
Ellipse zu einem gedachten Kreis sich ändert. Auf diese Weise wird deutlich, dass die primäre 
Schädigung zusätzlich zur Spannungserweichung auch die Krümmung der Spannungs-
Dehnungs-Kurve bei einer erneuten Beanspruchung richtungsabhängig beeinflusst. 
 
Bild 3.17: a) Jungfräuliche Belastungskurve und b) erste Belastungskurve der 
Sekundärbeanspruchung jeweils dargestellt im Polarkoordinatensystem:  = 100 %; S-
SBR; N330; 80 phr 
Um diesen Effekt genauer zu untersuchen, werden die sekundären Belastungskurven 
normiert. Hierfür werden die Spannungs-Dehnungs-Daten im aktuellen Dehnungsmaß 
dargestellt, so dass sie jeweils im spannungslosen Zustand eine Verformung  = 0 aufweisen 
und im Ursprung beginnen [KH13b]. Anschließend werden die Spannungs- und Dehnungs-
Daten zum jeweiligen maximalen Spannungs- bzw. Dehnungswert in Verhältnis gesetzt:  
max
, 
 iinorm   (3.15) 
max
, 
 iinorm   (3.16) 
norm normierte Dehnung 
norm normierte Spannung 
Aus dieser Normierung und der Darstellung der Werkstoffdaten im aktuellen Dehnungsmaß 
folgt: 
 
primäre 
Belastungsrichtung
a) b)
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  00normnorm   (3.17) 
  11normnorm   (3.18) 
Damit haben sämtliche normierte Spannungs-Dehnungs-Kurven in jeder sekundären 
Belastungsrichtung den gleichen Anfangs- und Endpunkt und tragen zu einer besseren 
Vergleichbarkeit der Kurvenverläufe bei.  
 
Bild 3.18: Normiertes Spannungs-Dehnungs-Verhalten für die Spannungserweichung in 
Abhängigkeit a) der maximalen Dehnungshöhe (links) und b) der sekundären 
Belastungsrichtung:  = 100 %; S-SBR; N330; 80 phr 
Werden Gl. (3.15) bis Gl. (3.18) an den uniaxialen Werkstoffdaten und der 
richtungsabhängigen Sekundärbeanspruchung angewendet, so verdeutlicht die normierte 
Darstellung in Bild 3.18a), dass mit der Zunahme der maximalen Dehnungshöhe zusätzlich zu 
der zunehmenden Spannungserweichung die Ausprägung das Krümmungsverhaltens ebenfalls 
zunimmt. Ähnliches lässt sich auch in Abhängigkeit der sekundären Belastungsrichtung 
feststellen (Bild 3.18b). Bei größeren Richtungsänderungen bezogen auf die primäre 
Schädigungsrichtung sind die Spannungs-Dehnungs-Kurven stärker gekrümmt. Um diese 
auftretende Krümmung zu quantifizieren, wird auf der Grundlage der normierten Spannungs-
Dehnungs-Kurven folgendes Maß ermittelt:  
 
norm2
33
norm
t
ttaf  ~  
(3.19) 
 
 1f
f
norm
norm
norm  
 ~
~
 (3.20) 
Hierbei beschreibt der Parameter t den Wendepunkt, der sich aus den jeweils normierten 
Werkstoffdaten empirisch ergibt. Zu dem kubischen Ansatz in Gl. (3.19) wird ein linearer 
Term additiv hinzugefügt. Zur Beschreibung des Krümmungsverhaltens wird der erste Term, 
der dem kubischen Ansatz entspricht, mit dem Faktor a gewichtet, sodass dieser den 
Krümmungsparameter darstellt. D.h., weist der Parameter a hohe Werte auf, wird mit 
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Gl. (3.19) und Gl. (3.20) eine Spannungs-Dehnungs-Kurve mit ausgeprägter Krümmung 
abgebildet. Bei niedrigen Werten für a verhält es sich umgekehrt.  
Die resultierenden Parameter a und t werden in Bild 3.19 gegenübergestellt. Dabei können 
ausgeprägt nichtlineare Werkstoffkurven sowohl bei niedrigen als auch bei hohen maximalen 
Dehnungshöhen identifiziert werden (Bild 3.19a). Sie unterscheiden sich allerdings bzgl. des 
Wendepunkts. Während bei hohen Deformationshöhen der Wendepunkt relativ zu max sehr 
früh einsetzt und somit die Progression beginnt, befindet sich t bei niedrigen max hingegen im 
Bereich der maximalen Deformationshöhe. Lediglich bei primären Dehnungshöhen von ca. 
50 bis 100 %, weist das stationäre Spannungs-Dehnungs-Verhalten eine schwache Krümmung 
auf. Beim Vergleich der Krümmungsparameter a in Bild 3.19b) nimmt die 
Krümmungsausprägung mit steigender Richtungsänderung ebenfalls ab.  
 
Bild 3.19: Parameter a und t für in Abhängigkeit a) der maximalen Dehnungshöhe und in b) der 
sekundären Belastungsrichtung:  = 100 %; S-SBR; N330; 80 phr 
3.5.2 Variation der Belastungshöhe 
Nachdem in Kapitel 3.5.1 eine deutliche Abhängigkeit des Werkstoffverhaltens in der 
Sekundärbeanspruchung von der primären Belastungsrichtung zu beobachten ist, wird im 
Folgenden der Einfluss der Belastungshöhe vor der Richtungsänderung betrachtet. In Bild 
3.20 werden jeweils verschiedene Deformationshöhen miteinander verglichen, denen der 
Elastomerwerkstoff sowohl in der Primär- als auch in der Sekundärbeanspruchung nach einer 
90°-Richtungsänderung ausgesetzt ist.  
Die sekundären Spannungs-Dehnungs-Kurven deuten darauf hin, dass analog zum 
einachsigen Mullins-Effekt höhere vormals aufgebrachte Beanspruchungen eine 
Entfestigungswirkung in jeder neuen Belastungsrichtung nach sich zieht. Nach einer 90°-
Richtungsänderung fällt dieser Effekt im Vergleich zur primären Belastungsrichtung 
gleichsinnig erfolgten Sekundärbeanspruchung hingegen deutlich geringer aus. Die primäre 
Restdehnung verursacht dabei in 90°-Richtung einen gegenläufigen Effekt. Die aus den 
steigenden Deformationshöhen resultierende Zunahme der primären Restdehnung ruft eine 
zunehmende „Links-Verschiebung“ der Sekundärbeanspruchung im Spannungs-Dehnungs-
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Diagramm bezogen auf das Referenz-Dehnungsmaß hervor (vgl. Kapitel 3.4). D.h., dass im 
aktuellen Dehnungsmaß der Einfluss der primären Belastungshöhe auf die sekundären 
Werkstoffkurven deutlicher herausgearbeitet wird. 
 
Bild 3.20: Primär- und Sekundärbeanspruchung in 90°-Richtung mit unterschiedlichen max: 
S-SBR; N330; 80 phr 
Das Spannungs-Dehnungs-Verhalten in der Sekundärbeanspruchung in 90°-Richtung zeigt 
bei Deformationsbereichen oberhalb der in der Primärbeanspruchung applizierten Dehnungen 
max nicht den gleichen Effekt, wie es bei einem standardmäßigen uniaxialen Zugversuch ohne 
Änderung der Belastungsrichtung mit sukzessiver Dehnungserhöhung zu beobachten ist. D.h., 
der für verstärkte Elastomere typische Anstieg des Spannungs-Dehnungs-Gradienten beim 
Übergang vom vorkonditionierten zum jungfräulichen Deformationsbereich lässt sich nach 
einer Richtungsänderung in diesen Untersuchungen nicht feststellen. Zudem erreicht die 
sekundäre Spannungs-Dehnungs-Kurve bei zweistufigen experimentellen Untersuchungen 
mit primär = 100% und einer anschließenden Beanspruchung nach einer 90°-
Richtungsänderung mit primär = 150% nicht das Steifigkeitsniveau der jungfräulichen 
Werkstoffkurve. Hieraus lässt sich folgern, dass die Schädigung des Elastomerwerkstoffs in 
einer Richtung die nicht der aktuellen Belastungsrichtung entspricht (0°-Richtung), für alle 
Deformationshöhen in der Werkstoffantwort beinhaltet ist [HK12].  
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4 FÜLLSTOFF- UND POLYMEREINFLUSS AUF DEN ANISOTROPEN MULLINS-
EFFEKT 
Im Folgenden wird die in Kapitel 3 entwickelte Versuchsmethodik auf weitere Mischungen 
angewendet und auf diese Weise die Identifikation des anisotropen Mullins-Effekts auf 
breiterer Basis betrachtet. Dabei steht in diesem Kapitel der Einfluss des Füllstoffanteils, 
Füllstofftyps, des Verstärkungssystems (Ruß oder Kieselsäure) sowie des eingesetzten 
Basispolymers im Fokus.  
4.1 Rußgefüllte Elastomere 
Die in Kapitel 4.1.1 und 4.1.2 vorgestellten Versuchsergebnisse zur deformationsinduzierten 
Anisotropie beziehen sich weiterhin auf rußgefüllten S-SBR-Kautschuk. Dabei wird der 
Rußanteil (Kapitel 4.1.1) und der Rußtyp (Kapitel 4.1.2) variiert. Nachdem in Kapitel 3 die 
Abhängigkeit des uniaxialen Spannungs-Dehnungs-Verhaltens bereits diskutiert wird, wird im 
Folgenden der Einfluss des Rußes auf die richtungsabhängige Spannungserweichung 
herausgearbeitet. Die genauen Mischungsrezepturen der hier betrachteten rußgefüllten 
Vulkanisate können aus Tabelle 3.2 entnommen werden.  
4.1.1 Variation des Rußanteils 
Die Gegenüberstellung des richtungsabhängigen Mullins-Effekts von Mischungen mit 
unterschiedlichen Rußanteilen erfolgt mithilfe der in Gl. (3.10) bis Gl. (3.12) definierten 
Verformungsarbeiten. Gleichzeitig werden die in Kapitel 3.3 eingeführten Dehnungsmaße 
(aktuelles Dehnungsmaß und Referenz-Dehnungsmaß) verglichen und auf diese Weise ihr 
Einfluss auf die Versuchsergebnisse verdeutlicht. Da das aktuelle Dehnungsmaß in der 
Primärbeanspruchung dem Referenz-Dehnungsmaß entspricht und damit hier die sekundäre 
Belastungsstufe keine Berücksichtigung findet, resultieren beim einachsigen Energieverlust 
(Mullins-Effekt) keine Unterschiede bei der Ergebnisdarstellung [KH13a]. Hierbei sei für die 
detaillierte Darstellung der zugehörigen Spannungs-Dehnungs-Kurven auf Anhang A2.1 und 
A2.2 verwiesen.  
Der anisotrope Energieverlust bzw. der anisotrope Mullins-Effekt in 90°-Richtung in Bild 
4.1a) bestätigt die deformationsinduzierte Anisotropie, die bereits in Kapitel 3.3 festgestellt 
wird. Die uniaxiale Spannungserweichung führt demnach ebenfalls zu einer Entfestigung des 
Elastomerwerkstoffs orthogonal zur primären Belastungsrichtung. Bei einer Beanspruchung 
nach einer Änderung der Belastungsrichtung tritt der Mullins-Effekt nicht so ausgeprägt auf 
wie bei einer Sekundärbeanspruchung in der Schädigungsrichtung. Analog zum einachsigen 
Mullins-Effekt kann eine zunehmende Entfestigung nach einer Richtungsänderung bei 
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hochgefüllten Vulkanisaten beobachtet werden [KH13a]. Der Vergleich zwischen dem 
aktuellen und dem Referenz-Dehnungsmaß zeigt, dass in der Darstellung im Referenz-
Dehnungsmaß der Einfluss des Rußanteils auf den anisotropen Mullins-Effekt schwächer 
ausgebildet ist (Bild 4.1a). Dies ist darauf zurückzuführen, dass bei der Berücksichtigung der 
primären Restdehnung (Darstellung im Referenz-Dehnungsmaß) die Elastomerprobe mit 
einer höheren Deformation beansprucht wird. Insbesondere bei den hochgefüllten 
Vulkanisaten, die eine hohe primäre Restdehnung aufzeigen, fallen die Unterschiede stärker 
aus [Jia12]. 
Beim sekundären Mullins-Effekt, der die zusätzliche Spannungserweichung in der 
Sekundärbeanspruchung darstellt, verhält es sich hingegen umgekehrt. Die höheren 
Energieverluste bei der Berücksichtigung der primären Restdehnung werden ebenfalls von 
den höheren applizierten Deformationen verursacht. Beide Dehnungsmaße geben bei 
zunehmenden Rußanteilen einen höheren sekundären Energieverlust wieder. 
In Bild 4.1b) wird die sekundäre Belastungsrichtung variiert und die Verformungsarbeiten der 
erstmaligen Beanspruchung der jungfräulichen Verformungsarbeit bezogen auf das Referenz-
Dehnungsmaß gegenübergestellt. Hierbei lässt sich der Einfluss der primären Restdehnung 
nochmals verdeutlichen. Vor allem bei großen Richtungsänderungen verringern sich die 
Unterschiede bzgl. des anisotropen Mullins-Effekts aufgrund der hohen primären 
Restdehnung bei den Vulkanisaten mit hohen Rußanteilen [KH13a].  
 
Bild 4.1: Einfluss der Rußverstärkung a) auf den einachsigen, anisotropen und sekundären 
Mullins-Effekt in 90°-Richtung und b) auf den anisotropen Mullins-Effekt bei 
verschiedenen sekundären Belastungsrichtungen für S-SBR; N330 mit 
unterschiedlichen Rußanteilen ( = 100 %) 
4.1.2 Variation des Rußtyps 
Beim Vergleich der Rußtypen in Bild 4.2 werden im Gegensatz zum einachsigen Mullins-
Effekt sowohl für den anisotropen als auch für den sekundären Mullins-Effekt jeweils 
unterschiedliche Verhalten identifiziert. Für die detaillierte Darstellung der zugehörigen 
Spannungs-Dehnungs-Kurven sei hier auf Anhang A2.2 verwiesen. Während beim 
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einachsigen Mullins-Effekt im aktuellen Dehnungsmaß der Ruß N220 den höchsten und N550 
den geringsten Energieverlust erfährt, tritt der höchste anisotrope Mullins-Effekt (aktuelles 
Dehnungsmaß) beim Ruß N330 auf (Bild 4.2). Der anisotrope (primäre) Mullins-Effekt im 
Referenz-Dehnungsmaß hingegen fällt bei den Rußen N220 und N550 am stärksten aus. 
Diese Ruße weisen gleichzeitig die niedrigeren Restdehnungen nach einer Beanspruchung 
auf, womit für die Sekundärbeanspruchung in 90°-Richtung niedrigere Dehnungshöhen 
(bezogen auf das aktuelle Dehnungsmaß) resultieren. Dies erklärt auch, dass bei N330 die 
höchste sekundäre Spannungserweichung (Referenz-Dehnungsmaß) festgestellt wird. Im 
aktuellen Dehnungsmaß, der den Einfluss der primären Restdehnung nicht berücksichtigt, 
weisen N330 und N550 einen ähnlich hohen sekundären Mullins-Effekt auf [KH13a].  
In Bild 4.2b) lässt sich feststellen, dass unabhängig vom eingesetzten Standardrußtyp sowohl 
die anisotrope als auch die sekundäre Spannungserweichung mit einem höheren Rußanteil 
zunimmt. Hierbei kann beobachtet werden, dass zum einen der Einfluss des Rußanteils auf 
den anisotropen (primären) Mullins-Effekt im Vergleich zum sekundären (zusätzlichen) 
Mullins-Effekt geringer ist. Zum anderen weisen die verschiedenen Rußtypen nur beim 
sekundären Mullins-Effekt signifikante Unterschiede auf. Während beim N550 für alle 
betrachteten Rußanteile die geringste zusätzliche Spannungserweichung nach einer 90°-
Richtungsänderung appliziert werden kann, lässt sich bei der Gegenüberstellung von N330 
und N550 (N220) keine eindeutige Abgrenzung feststellen. Bspw. bei den schwachgefüllten 
Vulkanisaten ( = 20 phr) zeigt N330 im Vergleich zu N220 eine ausgeprägtere anisotrope 
Spannungserweichung. Bei höheren Rußanteilen kehrt sich der Effekt um, sodass die 
Ausprägung des anisotropen Mullins-Effekts beim N220 größer ist [KH13a].  
 
Bild 4.2: Einfluss der Rußverstärkung a) auf den einachsigen, anisotropen und sekundären 
Mullins-Effekt in 90°-Richtung für S-SBR mit 80 phr unterschiedlicher Rußtypen und  
b) auf den , anisotropen und sekundären Mullins-Effekt in 90°-Richtung mit 
unterschiedlichen Rußanteilen und -typen ( = 100 %) 
4.1.3 Oberflächenbehandelte Ruße 
Neben den Standardrußen N220, N330 und N550 wird der von der 
Fa. Orion Engineered Carbons GmbH, Köln entwickelte Ruß Ecorax S247 als verstärkender 
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Füllstoff untersucht (Tabelle 4.1). Ecorax S247 gehört zu den Nanostrukturrußen und findet in 
erster Linie in LKW-Reifenlaufflächen Anwendung. Er weist eine mittlere spezifische 
Oberfläche bei einer sehr hohen Struktur der Aggregate auf, die eine verbesserte Füllstoff-
Polymer-Wechselwirkung und somit eine reduzierte innere Reibung (Hysterese) hervorrufen 
[NS07].  
Darüber hinaus wird das deformationsinduzierte, anisotrope Werkstoffverhalten von 
sogenannten oberflächenmodifizierten Rußen betrachtet (Tabelle 4.1). Die 
Oberflächenmodifikation von Rußen erfolgt durch eine Nachbehandlung. Zum einen kann 
durch Tempern eine graphitähnliche Struktur an der Rußpartikeloberfläche hervorgerufen 
werden. Dieser Vorgang wird als Graphitierung bezeichnet. Und zum anderen lässt sich der 
Oxidationsgrad der Rußoberfläche mit einer oxidativen Nachbehandlung auf bis zu 15 % 
erhöhen [Sch03]. Oxidierte Ruße bringen neben verarbeitungstechnischen Vorteilen aufgrund 
der verbesserten Dispergierbarkeit auch im Werkstoffverhalten Vorteile mit sich, wie bspw. 
stabilere Flockulation der Rußaggregate. Desweiteren wird die Porosität der Primärpartikel 
erhöht, die die Entstehung von Bound Rubber begünstigt [RDD+95]. Beim Graphitieren 
hingegen vollzieht sich quasi ein umgekehrter Effekt und die Oberfläche der primären 
Rußpartikel erfährt eine Glättung. Dadurch reduziert sich sowohl die Füllstoff-Füllstoff- als 
auch die Füllstoff-Polymer-Wechselwirkung. Da allerdings die Füllstoffnetzwerk-Bildung 
deutlich geringer behindert wird, dominiert bei Vulkanisaten mit graphitiertem Ruß verstärkt 
die Füllstoff-Füllstoff-Wechselwirkung [WTMM00; Lan01].  
  [phr] 
S-SBR; 
ölverstreckt 
100 
37,5 
Rußtyp Ecorax  S247 
N220  
graphitiert 
N220 
oxidiert 
Rußanteil 80 
weitere 
Zuschlagsstoffe 
24,95* 
*siehe Tabelle 3.2 
Tabelle 4.1: Mischungsrezepturen der mit Spezialrußen verstärkten S-SBR-Vulkanisate  
In Tabelle 4.2 werden anhand von analytischen Kenngrößen und damit anhand der Ruß-
Morphologie die hier untersuchten Ruße gegenübergestellt. Das Graphitieren des N220 
beeinflusst nicht diese Kenngrößen, d.h. die Gestalt der Aggregate bleibt unverändert. Im 
Gegensatz hierzu sinkt durch die nachträgliche Oxidation der CTAB-Wert 
(Cetyltrimethylammoniumbromid), der ein Maß für die spezifische Oberfläche darstellt. 
Vergleicht man hingegen die BET-Werte [BET38], die die vollständige spezifische 
Oberfläche einschließlich der Porositäten beschreibt, können keine Unterschiede zwischen 
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dem oxidierten und nicht-oxidierten N220 festgestellt werden. Weiterhin wird beim oxidierten 
N220 im Vergleich zu ihrer Basisausführung ein höherer OAN-Wert (Ölabsorptionszahl) 
gemessen, der auf eine höhere Aggregatstruktur hinweist. Das Ecorax S247 ist durch eine sehr 
hohe Irregularität und einer gleichzeitig geringen spezifischen Oberfläche charakterisiert 
[BSM+12]  
 Rußtyp CTAB  
[m²/g] 
OAN 
[ml/100g] 
BET 
[m²/g] 
N220 109,4 114,3 114,2 
N330 79,4 102,8 75,9 
N550 38,8 120,2 38,5 
Ecorax S247 39,7 179,9 38,8 
N220 graphitisiert 109,4 114,3 114,2 
N220 oxidiert 98,9 121,8 114,2 
Tabelle 4.2: Überblick über ausgewählte Kennwerte der untersuchten Rußtypen 
 
Bild 4.3: a) Uniaxiales Spannungs-Dehnungs-Verhalten bei quasistatischer, zyklischer 
Beanspruchung und b) einachsiger, anisotroper sowie sekundärer Energieverlust für  
S-SBR mit 80 phr unterschiedlicher Rußtypen ( = 100 %) 
Die geringe Ausprägung der Füllstoff-Füllstoff- sowie der Füllstoff-Polymer-Wechselwirkung 
drückt sich beim graphitierten Ruß mit einem weicherem Spannungs-Dehnungs-Verhalten aus 
(Bild 4.3a). Die im Vergleich zur Beimengung vom Standardruß (N220) resultierende 
Steifigkeitsabnahme lässt sich ebenfalls beim Vulkanisat mit dem oxidativ nachbehandelten 
N220 feststellen, wobei dieser nicht so deutlich ausfällt. Beim Vergleich der jungfräulichen 
Werkstoffkurven können zwischen dem Ecorax S247 und dem N220 nur geringfügige 
Unterschiede festgestellt werden. Nichtsdestotrotz ist die Ausprägung der einachsigen 
Spannungserweichung beim Ecorax S247 schwächer ausgebildet (Bild 4.3b). Bezüglich des 
anisotropen Mullins-Effekts in 90°-Richtung zeigt dieses Vulkanisat sogar den geringsten 
Wert der in Bild 4.3b) betrachteten Rußtypen und weist damit verhältnismäßig geringe 
deformationsinduzierte Eigenschaftsveränderungen auf. Das ausgeprägte anisotrope 
Werkstoffverhalten aufgrund des Mullins-Effekts beim graphitierten N220 weist auf die in 
0
1
2
3
4
0 25 50 75 100 125 150
techn. Dehnung   [%]
S-SBR; N220
S-SBR; N220 graphitisiert
S-SBR; N220 oxidiert
S-SBR; Ecorax S247
a)
te
ch
n.
 S
pa
nn
un
g 
  
[M
Pa
] 
0
10
20
30
40
50
einachsiger Mullins-
Effekt
anisotroper Mullins-
Effekt (90°-Richtung)
sekundärer Mullins-
Effekt
re
la
tiv
e 
R
ed
uk
tio
n 
de
r 
Ve
rfo
rm
un
gs
ar
be
it
[%
]
S-SBR; N220
S-SBR; N220 graphitisiert
S-SBR; N220 oxidiert
S-SBR; Ecorax S247
inachsiger 
Mullins-Effekt
anisotroper (primärer) 
Mullins-Effekt
(90°-Richtung)
sekundärer
Mullins-Effekt
b)
68 4 FÜLLSTOFF- UND POLYMEREINFLUSS AUF DEN ANISOTROPEN MULLINS-EFFEKT 
diesem Vulkanisat dominierende Füllstoff-Füllstoff-Wechselwirkung hin. Der einachsige 
Mullins-Effekt bringt dies nicht zum Ausdruck, da aufgrund des weicheren 
Werkstoffverhaltens eine geringere Verformungsarbeit für die uniaxiale Dehnungshöhe 
 = 100 % erforderlich ist [KH13a]. An dieser Stelle sei für die detaillierte Darstellung der 
diskutierten anisotropen Spannungs-Dehnungs-Kurven auf Anhang A2.3 verwiesen. 
4.2 Deformationsinduzierte Anisotropie bei Kieselsäure-Silan-Systemen 
Aufgrund der polaren Oberfläche der Silicapartikel lässt sich dieser Füllstoff in seiner 
ursprünglichen Form nicht ausreichend gut in unpolare Kautschukpolymere einmischen. Um 
den Einsatz von kieselsäuregefüllten Kautschukmischungen bspw. in Reifenlaufflächen in 
Verbindung mit SBR-Kautschuk zu ermöglichen, ist zusätzlich die Beimengung von Silanen 
erforderlich. Der Zusatz von Silanen verändert die Oberfläche der hydrophilen Kieselsäure 
(Hydrophobierung) und erhöht somit die Verträglichkeit zum Kautschuk (vgl. Kapitel 2.2.5). 
Im Folgenden wird auf Basis des betrachteten S-SBR der Einfluss der Kieselsäure (Silica) 
Ultrasil 7000GR, entwickelt von der Fa. Evonik Industries AG, Wesseling, auf die 
deformationsinduzierte Anisotropie herausgearbeitet und den rußgefüllten Vulkanisaten 
gegenübergestellt. Hierbei wird gleichzeitig der Einfluss der unterschiedlichen Silane Si69 
(TESPT) und VP Si363 auf die Kieselsäureverstärkung experimentell identifiziert (Tabelle 
4.3).  
  [phr] 
S-SBR; 
ölverstreckt 
100 
37,5 
Kieselsäure 
Ultrasil 7000 GR 80 
Silan Si69 (TESPT) VP Si363 
Silananteil 6,4 9,0 
weitere 
Zuschlagsstoffe 
24,95* 
*siehe Tabelle 3.2 
Tabelle 4.3: Mischungsrezepturen der kieselsäureverstärkten S-SBR-Vulkanisate mit 
unterschiedlichen Silanisierungen 
Das bifunktionale Organosilan VP Si363, ebenfalls ein Produkt der 
Fa. Evonik Industries AG, Wesseling, ist die Weiterentwicklung des bekannten Si69, das in 
der Kieselsäure-Silan-Technologie verwendet wird. Die Verwendung von VP Si363 bringt 
eine Reduzierung der VOC-Emission (Volatile Organic Compounds) um 80 % während des 
Herstellprozesses mit sich und erfüllt somit die gestiegenen ökologischen Anforderungen. 
4 FÜLLSTOFF- UND POLYMEREINFLUSS AUF DEN ANISOTROPEN MULLINS-EFFEKT 69 
Darüber hinaus kann mit dem Einsatz des VP Si363 in Laufflächenmischungen der 
Rollwiderstand um bis zu weitere 10 % verringert werden [HK07; KH07]. VP Si363 besitzt 
ein fast viermal so hohes Molekulargewicht bezogen auf das Si69 (TESPT), das auch einen 
höheren Silananteil in einer Mischung erfordert. Wird die hohe Kopplungsausbeute (Füllstoff-
Polymer-Bindungen) des VP Si363 aufgrund der beinhalteten Mercaptogruppen 
berücksichtigt, so wird weniger als die doppelte Menge an Si69 benötigt [HK07]. 
Der Einfluss der verschiedenen Silanisierungsmechanismen auf das quasistatische, 
richtungsabhängige Werkstoffverhalten wird in Bild 4.4 abgebildet, wobei die im Folgenden 
durchgeführten Versuche jeweils im Referenz-Dehnungsmaß dargestellt sind. Während die 
Kieselsäure-Silan-Systeme insbesondere auf hohe Verformungen mit deutlich höheren 
technischen Spannungen als Werkstoffantwort reagieren, weisen Vulkanisate mit 
unbehandelter Kieselsäure ein wesentlich weicheres Werkstoffverhalten auf (Bild 4.4a-c). Die 
höhere Verformungsarbeit bei den silanisierten Vulkanisaten kann somit dem gebundenen 
Kautschuk zugeschrieben werden. D.h., das steifere Werkstoffverhalten bringt bei hoher 
Verformung eine bessere Füllstoff-Polymer-Wechselwirkung zum Ausdruck. Der hohe 
Spannungs-Dehnungs-Gradient in niedrigen Dehnungsbereichen sowie die ausgeprägte 
Spannungserweichung bei unbehandelter Kieselsäure weisen darauf hin, dass das 
kieselsäuregefüllte S-SBR ohne die Zugabe von Silanen zu einer starken Füllstoff-
Netzwerkbildung neigt (Bild 4.4a).  
Folgt eine Sekundärbeanspruchung nach einer 90°-Richtungsänderung, so geht aus Bild 4.4a-
c) hervor, dass bei kieselsäuregefüllten Elastomeren die erstmalige Beanspruchung in der 
neuen Belastungsrichtung ebenfalls unterhalb der jungfräulichen und oberhalb der 
spannungserweichten Werkstoffkurve verläuft. D.h., analog zur Rußverstärkung ist die 
deformationsinduzierte Spannungserweichung bei kieselsäuregefüllten Elastomeren ebenfalls 
stark anisotrop. Das S-SBR mit unbehandelter Kieselsäure, also ohne Zugabe von Silanen, 
weist die größte Ausprägung des anisotropen Mullins-Effekts (Energieverlust) auf (Bild 4.4d). 
Den größten zusätzlich induzierten Energieverlust zeigt hingegen das mit dem Si69 
silanisierte Vulkanisat. Hinzuzufügen ist, dass dieses Kieselsäure-Silan-System gleichzeitig 
die höchste zu verrichtende Verformungsarbeit für die definierte Dehnungshöhe benötigt 
[KH07] (Bild 4.4b). Die Versuchsergebnisse zeigen außerdem, dass die modifizierte 
Kieselsäure im Vergleich zu einem Standardruß (N330) ebenfalls eine ausgeprägtere 
Anisotropie nach einer vorherigen Beanspruchung hervorruft [KH13a] (Bild 4.4d). 
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Bild 4.4: a-c) Primär- und Sekundärbeanspruchung in 90°-Richtung für unterschiedliche Silane 
d) Einfluss der Silanisierung auf den einachsigen, anisotropen und sekundären Mullins-
Effekt; Kieselsäureanteil für S-SBR mit 80 phr N330 bzw. Kieselsäure ( = 100 %) 
Der Einfluss der primären Restdehnung auf den sekundären Energieverlust lässt sich mit Bild 
4.5 genauer verdeutlichen. Aus der hohen primären Restdehnung für das Organosilan Si69 
resultiert, dass bei kleinen Richtungsänderungen bezogen auf das aktuelle Dehnungsmaß 
geringere Dehnungshöhen erreicht werden und dieser Effekt den geringeren sekundären 
Energieverlust mitbewirkt. Wird die Richtungsänderung erhöht, wächst bezogen auf das 
aktuelle Dehnungsmaß die sekundäre Dehnungshöhe für das Si69 am stärksten. Beim 
rußgefüllten S-SBR hingegen zeigt der zusätzliche sekundäre Mullins-Effekt (Energieverlust) 
eine geringere Abhängigkeit von der sekundären Belastungsrichtung, die wiederum auf die 
schwach auftretende primäre Restdehnung zurückzuführen ist (Bild 4.5b). 
 
Bild 4.5: a) Anisotroper und b) sekundärer Energieverlust in Abhängigkeit der sekundären 
Belastungsrichtung für unterschiedliche Silane für S-SBR mit 80 phr N330 bzw. 
Kieselsäure ( = 100 %) 
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4.3 Anisotroper Mullins-Effekt bei verschiedenen Elastomeren mit 
Kieselsäureverstärkung 
Nachdem der Einfluss des Füllstoffs (Ruß, Kieselsäure) auf den Verstärkungsmechanismus 
und dem anisotropen Mullins-Effekt charakterisiert worden ist, wird bezogen auf die 
Mischungsrezeptur aus Tabelle 3.2 das Basispolymer variiert und ihr deformationsinduziertes, 
anisotropes Werkstoffverhalten untersucht (Tabelle 4.4). Die zugehörigen chemischen 
Strukturen der untersuchten Kautschukpolymere sind in Bild A.1 und Bild A.2 (Anhang A1.1) 
dargestellt. S-SBR-Kautschukmoleküle mit funktionalen Gruppen auf der gesamten Länge 
begünstigen eine intensive Wechselwirkung zwischen dem Füllstoff und dem Polymer. Dies 
lässt ein hystereseärmeres Vulkanisat entstehen, das eine Optimierung der in den 
Reifenlaufflächen eingesetzten Kautschukmischungen bewirkt [TRK12]. 
Auf Basis von Naturkautschuk (NR) sowie von einem NR in Verschnitt mit Polybutadien 
(BR) werden weitere Kieselsäure-Silan-Systeme untersucht. Kieselsäuregefüllte NR- bzw. 
NR/BR-Vulkanisate gelten für die LKW-Reifenindustrie als interessant und sind aktuell 
Gegenstand der Forschung. Lange galt die Verwendung von hysteresearmen Kieselsäure-
Mischungen in LKW-Reifen aufgrund der hohen Anforderungen an Abriebbeständigkeit als 
nicht anwendbar. Es hat sich gezeigt, dass die Verwendung von gefällter Kieselsäure mit 
hoher BET-Oberfläche als Füllstoff auch in NR-Mischungen und somit für die 
Nutzfahrzeugbereifung sich eignet. Auch der Verschnitt aus NR und BR, der die 
Reifenlaufleistung steigert, lässt sich mit der Kieselsäure-Silan-Technologie realisieren 
[BFM12]. 
  [phr] 
S-SBR; 
funktionalisiert 
100     
NR 
(Naturkautschuk)   100 80 
BR 
(Polybutadien)     20 
ölverstreckt 37,5 
Ultrasil 7000 GR    80   
VP Si363   9,0   
weitere Zuschlagsstoffe 
24,95*  
*siehe Tabelle 3.2 
Tabelle 4.4: Mischungsrezepturen kieselsäureverstärkter Vulkanisate mit verschiedenen 
Basispolymeren 
In Bild 4.6a) sind die resultierenden Spannungs-Dehnungs-Verhalten aus der uniaxialen 
Primärbeanspruchung an der großen, jungfräulichen Probe abgebildet. Der kieselsäuregefüllte 
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Naturkautschuk (NR) und der kieselsäuregefüllte NR/BR-Verschnitt verhalten sich deutlich 
weicher als die S-SBR-Vulkanisate mit Kieselsäureverstärkung [SP10; KH11]. Der Vergleich 
der beiden S-SBR-Polymere zeigt, dass die Funktionalisierung der Kautschukmoleküle nicht 
nur eine Reduzierung der Steifigkeit bei der erstmaligen Beanspruchung bewirkt. Die 
Spannungserweichung tritt in der Primärbeanspruchung (einachsiger Mullins-Effekt, Bild 
4.6b) beim funktionalisierten S-SBR ebenfalls deutlich schwächer auf. Erfolgt eine erneute 
Beanspruchung des Werkstoffs nach einer Änderung der Belastungsrichtung um 90° 
(Sekundärbeanspruchung), so ist auch eine geringere deformationsinduzierte Anisotropie 
sowie eine schwächere Ausprägung des zusätzlichen Mullins-Effekts zu verzeichnen 
(anisotroper und sekundärer Mullins-Effekt, Bild 4.6b). Bei den kieselsäuregefüllten NR-
Vulkanisaten (NR und NR/BR) lässt sich im Vergleich zum Lösungskautschuk ebenfalls 
geringere Energieverluste in der Primär- (einachsiger Mullins-Effekt) und 
Sekundärbeanspruchung (anisotroper und sekundärer Mullins-Effekt) beobachten. Zu 
erwähnen ist dabei, dass NR und NR/BR bei gleichem Kieselsäureanteil bereits eine um 
Vielfaches geringere Grundsteifigkeit aufweisen [KH13a] (Bild 4.6a). Die detaillierte 
Darstellung des jeweiligen Spannungs-Dehnungs-Verhaltens in der Primär- und 
Sekundärbeanspruchung kann aus Anhang A2.4 entnommen werden.  
 
Bild 4.6: Einfluss des Polymertyps bei Mischungen mit 80 phr Kieselsäureverstärkung und 
9,0 phr VP Si363 Silanisierung a) auf die Primär- und Sekundärbeanspruchung sowie  
b) auf den einachsigen, anisotropen und sekundären Mullins-Effekt ( = 100 %)  
4.4 Vergleich zwischen Ruß und Kieselsäure 
In Bild 4.7 bis Bild 4.9 werden der einachsige, der anisotrope sowie der sekundäre Mullins-
Effekt (Energieverlust) der im Rahmen dieser Untersuchungen behandelten ruß- und 
kieselsäuregefüllten Vulkanisate zusammengefasst und gegenübergestellt. Um die 
verschiedenen Vulkanisate mit unterschiedlichen Füllstoffanteilen und –typen miteinander 
vergleichen zu können, sind die Spannungserweichungen über die jungfräuliche 
Verformungsarbeit (pro Volumenarbeit) W1.Zyklus aufgetragen [KH13a]. 
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Bild 4.7: Vergleich des einachsigen Mullins-Effekts (Energieverlust) der untersuchten 
ölverstreckten Vulkanisate (in Bezug auf die jungfräuliche Verformungsarbeit W1.Zyklus 
bei  = 100 %) 
 
Bild 4.8: Vergleich des anisotropen (primären) Mullins-Effekts (Energieverlust) der untersuchten 
ölverstreckten Vulkanisate (in Bezug auf die jungfräuliche Verformungsarbeit W1.Zyklus 
bei  = 100 % und sekundärer Belastung in 90°-Richtung) 
Auf diese Weise lässt sich verdeutlichen, dass alle rußgefüllten Elastomere in der in Bild 4.7 
gewählten Darstellung auf einer gedachten Diagonale sich befinden bzw. ein nahezu 
konstantes Verhältnis zwischen dem einachsigen Mullins-Effekts und der jungfräulichen 
Verformungsarbeit aufweisen. Die kieselsäuregefüllten Elastomere hingegen weichen von 
diesem Bereich ab. Das Vulkanisat ohne Silan, der kieselsäuregefüllte Naturkautschuk sowie 
der NR/BR-Verschnitt befinden sich oberhalb dieses Bereichs. Dies weist daraufhin, dass 
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diese Vulkanisate „schlechtere“ mechanische Eigenschaften aufzeigen. D.h., obwohl keine 
ausgeprägte Verstärkung vorliegt, wird durch eine Deformation eine hohe 
Spannungserweichung hervorgerufen. Umgekehrt verhält es sich für das mit Si69 bzw. mit 
Si363 silanisiertem kieselsäureverstärktem S-SBR, die unterhalb dieses Bereichs liegen und 
entsprechend im Verhältnis zur verrichteten jungfräulichen Verformungsarbeit eine geringe 
Ausprägung des Mullins-Effekts zeigen [KH13a].  
Beim anisotropen, primären Mullins-Effekt nach einer 90°-Richtungsänderung kann ein 
ähnliches Verhalten wie beim einachsigen Mullins-Effekt beobachtet werden (Bild 4.8). 
Einschränkend muss hier erwähnt werden, dass beim anisotropen Mullins-Effekt eine größere 
Streuung vorliegt, die auf den Einfluss der primären Restdehnung zurückzuführen ist. Die 
Gegenüberstellung des sekundären Mullins-Effekts bezogen auf die eingebrachte erstmalige 
Verformungsarbeit in der Sekundärbeanspruchung W6.Zyklus zeigt ebenfalls eine 
verhältnismäßig große Streuung, die ebenfalls auf die auftretende Restdehnung in der 
primären Schädigungsrichtung zurückgeführt wird. Bzw. die hieraus resultierenden 
unterschiedlichen sekundären Dehnungshöhen bezogen auf das aktuelle Dehnungsmaß 
beeinflussen die in diesem Belastungsschritt entstehende Spannungserweichung. Desweiteren 
tritt der sekundäre, zusätzliche Mullins-Effekt insgesamt schwächer als der einachsige jedoch 
stärker als der anisotrope Mullins-Effekt in der sekundären Belastungsrichtung auf. 
Zusammenfassend kann mit Bild 4.7 bis Bild 4.9 gezeigt werden, dass die Elastomere, bei 
denen eine geringe primäre Spannungserweichung auftritt, ebenfalls eine geringe 
deformationsinduzierte Anisotropie des Mullins-Effekts aufweisen [KH13a]. 
 
Bild 4.9: Vergleich des sekundären Mullins-Effekts (Energieverlust) der untersuchten 
ölverstreckten Vulkanisate (in Bezug auf die jungfräuliche Verformungsarbeit W1.Zyklus 
bei  = 100 % und sekundärer Belastung in 90°-Richtung) 
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4.5 Untersuchungen zur Richtungsabhängigkeit des Mullins-Effekts an CR 
Nachdem bisher Kautschukpolymere und Vulkanisate im Fokus gestanden sind, die sich in 
erster Linie für Reifenlaufflächenmischungen eignen und in der Reifenindustrie zum Einsatz 
kommen, wird im Folgenden Mischungen auf Basis vom Chloroprenkautschuk (CR) 
betrachtet. 
4.5.1 Chloroprenkautschuk (CR) 
Chloroprenkautschuk, auch Polychloropren (CR) genannt, weist u.a. gute Öl-, Wärme- und 
Witterungsbeständigkeit auf. Durch die Zugabe von Ruß lassen sich ausgesprochen gute 
mechanische Eigenschaften hervorrufen, womit es zu den meistverwendeten 
Spezialkautschuken gehört. Es wird bspw. in Dichtungen, Sportkleidungen sowie in 
Anwendungen für die Automobil- und Elektroindustrie eingesetzt. Eine der charakteristischen 
Eigenschaften von CR ist ihre Neigung zur Dehnungskristallisation [RS13].  
Die im Folgenden dargestellten Versuchsergebnissen beruhen auf dem CR Baypren 110 von 
der Fa. Lanxess Deutschland GmbH, Leverkusen, mit dem Zusatz von Mercaptan-Reglern zur 
Reduzierung des Gelanteils. In Tabelle 4.5 sind die detaillierten Mischungsrezepturen 
aufgeführt. Für die zugehörige chemische Struktur sei an dieser Stelle auf Bild A.3 verwiesen. 
Dabei liegt der wesentliche Unterschied zu den vorigen Mischungen darin, dass die CR-
Vulkanisate nicht ölverstreckt sind und somit einen deutlich geringeren Weichmacheranteil 
aufweisen.  
  [phr] 
CR  
(Chloroprenkautschuk) 100 
Ruß 
N220;   N330;   N550 
 
20 bis 60 
    
Dioctylphtalat 10 
Edenor C 18 98-100 1 
Rhenofit OCD 1 
Rhenogran ETU-80 0,8 
Rhenogran TMTD-70 0,88 
Maghite DE 4 
Zinkweiss Rotsiegel 5 
Antilux 654 1 
Tabelle 4.5: Mischungsrezepturen der untersuchten CR-Vulkanisate mit unterschiedlichen Rußtypen 
und -anteilen 
Ölverstreckung von Kautschuken wird dabei zum einen zur Streckung bzw. Verbilligung des 
Basispolymers und zum anderen zur Reduzierung der Viskosität verwendet und trägt auf 
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diese Weise zur Verbesserung der Verarbeitbarkeit bei. Die gleichzeitig einhergehende 
Eigenschaftsverschlechterung lässt sich mit der Erhöhung des verstärkenden Füllstoffanteils 
kompensieren. Die Zugabe von Weichmachern bewirkt, dass diese sich in erster Linie in den 
amorphen Bereichen der Polymermatrix einlagern, da hier mehr freies Volumen zur 
Verfügung steht. Dabei geht der Weichmacher keine festen Nebenvalenzbindungen mit dem 
Kautschukpolymer ein. Folglich führt das „Weichmachen“ in diesen amorphen Bereichen zu 
einer höheren Elastizität, Bruchdehnung aber auch zu einer geringeren Reißfestigkeit sowie 
Steifigkeit. Während zwischen dem Weichmacherölanteil und der Bruchdehnung ein linearer 
Zusammenhang besteht, verhält es sich bei der Reißfestigkeit hingegen umgekehrt [Zie04].  
4.5.2 Anisotrope Spannungserweichung 
In Bild 4.10a) ist das uniaxiale, zyklische Werkstoffverhalten eines mit N330 verstärktem 
Chloroprenkautschuk (CR) mit einem Rußanteil von 60 phr dargestellt. Analog zu den 
vorigen untersuchten Kautschuken kann hier der Mullins-Effekt nach einer vorherigen 
Beanspruchung sowie dessen höhere Ausprägung bei der Zunahme der applizierten 
Belastungshöhe in der Deformationshistorie identifiziert werden. Kennzeichnend für die 
untersuchten CR-Vulkanisate ist die im Vergleich zu den ölverstreckten S-SBR-Vulkanisaten 
eine deutlich steifere Werkstoffantwort auf eine Verformung (vgl. Kapitel 4.5.4).  
 
Bild 4.10: a) Quasistatisches Werkstoffverhalten bei uniaxialer zyklischer Beanspruchung und  
b) Spannungs-Dehnungs-Verhalten in der Primär- und Sekundärbeanspruchung; CR; 
N330; 60 phr 
Die erstmalige Beanspruchung in der neuen, sekundären Belastungsrichtung (90°-Richtung) 
verläuft beim CR; N330; 60 phr ebenfalls unterhalb der jungfräulichen sowie oberhalb der 
spannungserweichten Belastungskurve in der Primärbeanspruchung (Bild 4.10b). Im 
Gegensatz zu Bild 3.9 wird deutlich, dass beim CR die stationären (spannungserweichten) 
Kurven in der Primär- und Sekundärbeanspruchung nur sehr gering sich unterscheiden. D.h., 
obwohl die Schädigung des CR-Werkstoffs in zwei orthogonal zueinander sich befindenden 
Belastungsrichtungen erfolgt, wird diese Form von mehraxialer Spannungserweichung bei 
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einer folgenden uniaxialen Beanspruchung durch die Werkstoffantwort nicht eindeutig 
wiedergegeben [KH10b].  
Das Verhältnis der Flächen unter den relevanten Belastungskurven bzw. der 
Verformungsarbeiten nach Gl. (3.11) und Gl. (3.12) zeigt ebenfalls die Unterschiede in den 
Mischungsbestandteilen des CR und den ölverstreckten Kautschuken auf. Zwar wird bei der 
Darstellung in Bild 4.11a) deutlich, dass ebenfalls bei größeren Richtungsänderungen zur 
primären Schädigungsrichtung der anisotrope (primäre) Mullins-Effekt sich geringer auf die 
resultierende erstmalige Spannungs-Dehnungs-Kurve in der Sekundärbeanspruchung 
auswirkt. Jedoch kann gleichzeitig ein signifikanter Einfluss der Richtungsänderung auf den 
anisotropen Energieverlust festgestellt werden. Erfolgt die Sekundärbeanspruchung nach der 
maximal möglichen Richtungsänderung zur primären Belastungsrichtung (90°-Richtung), so 
beträgt der anisotrope primäre Energieverlust weniger als 10 % (Bild 4.11a). Hierbei ist 
analog zu den bisher betrachteten Vulkanisaten zu berücksichtigen, dass die aus der primären 
Restdehnung resultierende Reststauchung in 90°-Richtung dazu führt, dass bereits 
Verformungsarbeit erforderlich ist, um den Elastomerwerkstoff bezogen auf das Referenz-
Dehnungsmaß auf den jungfräulichen Ausgangszustand ( = 0) „zurückzuverformen“ (vgl. 
Kapitel 3.4).  
 
Bild 4.11:  a) Anisotroper und sekundärer Mullins-Effekt in Abhängigkeit der sekundären 
Belastungsrichtung und b) primäre sowie sekundäre Spannungs-Dehnungs-Kurven in 
verschiedenen Richtungen; CR; N330; 60 phr ( = 100 %) 
Der sekundäre Energieverlust zeigt ebenfalls eine ausgeprägte Abhängigkeit von der 
sekundären Belastungsrichtung. Während in 0°-Richtung das Verhältnis der Flächen 
unterhalb der erstmaligen und spannungserweichten Belastungskurven in der 
Sekundärbeanspruchung eine geringe zusätzliche Spannungserweichung aufzeigt, lässt sich 
nach einer 90°-Richtungsänderung zur primären Belastungsrichtung ein signifikanter 
zusätzlicher (sekundärer) Mullins-Effekt feststellen (Bild 4.11a). Obwohl bereits in der 
Primärbeanspruchung der Mullins-Effekt dem Elastomerwerkstoff induziert wird, erfährt das 
hier untersuchte CR; N330; 60 phr in einer neuen Belastungsrichtung 
(Sekundärbeanspruchung, 90°-Richtung) einen sekundären (zusätzlichen) Energieverlust von 
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ca. 40%, also nahezu eine ähnliche Spannungserweichung wie bei einer erstmaligen 
Schädigung des Werkstoffs (anisotroper Energieverlust, 0°-Richtung). 
Die Krümmung der resultierenden Belastungskurven aus einer vorherigen uniaxialen 
primären Beanspruchung weist ebenfalls auf die ausgeprägte deformationsinduzierte 
Anisotropie des rußverstärkten CR hin und unterscheidet sich somit von den ölverstreckten 
Kautschuken (Bild 4.11b). Im Gegensatz zur ersten Beanspruchung im zweiten 
Belastungsschritt (Sekundärbeanspruchung, 90°-Richtung), die einen nahezu linearen 
Krümmungsverlauf (ähnlich zur jungfräulichen Beanspruchung) hervorruft, resultiert in der 
gleichsinnigen sekundären Belastungsrichtung (0°-Richtung) ein sehr ausgeprägt nichtlineares 
Werkstoffverhalten [KH10b].  
4.5.3 Variation des Rußanteils und –typs 
Rußverstärkung bewirkt bei der Variation des Füllstoffanteils sowie des Rußtyps beim 
Chloroprenkautschuk ähnliche anisotrope Eigenschaften wie beim ölverstreckten S-SBR (vgl. 
Kapitel 3 und Kapitel 4.1 bis 4.4). Zum einen ruft ein höherer Rußanteil im Vulkanisat bei 
einer erstmaligen Beanspruchung eine ausgeprägtere Spannungserweichung hervor und zum 
anderen verstärken (reduzieren) kleinere (größere) Teilchendurchmesser der Rußpartikel 
sowie hochstrukturierte (niedrigstrukturierte) Ruße, wie bspw. N220 (N550), das Auftreten 
des einachsigen Mullins-Effekts [OL14] (Bild 4.12).  
 
Bild 4.12: Einfluss der Rußverstärkung a) auf den einachsigen, anisotropen und sekundären 
Mullins-Effekt in 90°-Richtung für CR mit unterschiedlichen Rußanteilen und Rußtypen 
( = 100 %) 
Ein ähnliches Verhalten kann beim sekundären Mullins-Effekt ebenfalls festgestellt werden. 
Der sekundäre Energieverlust beim CR; N220; 60 phr ist dabei ähnlich ausgeprägt wie bei der 
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ersten Schädigung (einachsiger Energieverlust) dieses Vulkanisats. Dieser Effekt beim N220 
lässt sich mit der vergleichsweise hohen primären Restdehnung und die damit verbundene 
hohe sekundäre Deformationshöhe bezogen auf das aktuelle Dehnungsmaß erklären. Beim 
N330 und N550 hingegen fällt die sekundäre Spannungserweichung geringer aus. Das 
CR; N330; 60 phr weist im Vergleich zu den anderen untersuchten Rußtypen bei gleichem 
Rußanteil die geringste primäre Restdehnung auf.  
Hieraus folgt, dass N330 und N550 beim sekundären Energieverlust sich lediglich 
geringfügig unterscheiden. Mit den unterschiedlich auftretenden primären Restdehnungen 
lassen sich auch die deutlich geringer ausfallenden Unterschiede beim anisotropen (primären) 
Energieverlust erklären. Ein höherer Rußanteil im Vulkanisat führt gleichzeitig zu einer 
höheren primären Restdehnung. Hieraus resultiert wiederum, dass im zweiten 
Belastungsschritt bezogen auf das aktuelle Dehnungsmaß eine höhere Deformationshöhe 
erforderlich ist. D.h., bei CR-Vulkanisaten mit hohem Füllstoffanteil wird in der 
Sekundärbeanspruchung eine höhere Verformung aufgebracht [KH10b]. Die zugehörigen 
Spannungs-Dehnungs-Kurven sind in Anhang A2.5 dargestellt.  
4.5.4 Vergleich zwischen CR und den ölverstreckten Vulkanisaten 
In Bild 4.13 werden die experimentellen Versuchsergebnisse des Chloroprenkautschuks den 
in Kapitel 3.4.2 vorgestellten rußgefüllten S-SBR-Vulkanisaten gegenübergestellt. Wie bereits 
oben beschrieben besteht der wesentliche Unterschied dieser Kautschuksysteme darin, dass 
die S-SBR-Mischungen mit 37,5 phr eine signifikante Ölverstreckung aufweisen und diese 
auch in den Spannungs-Dehnungs-Kurven beobachtet werden können.  
Bild 4.13a) vergleicht dabei die charakteristischen Merkmale aus den standardmäßigen 
uniaxialen Werkstoffkurven ( = 100 %) der CR- und SBR-Vulkanisate, die jeweils mit dem 
Standardruß N330 verstärkt sind. Obwohl das CR; N330 mit 60 phr einen geringeren 
Rußanteil als das gegenübergestellte S-SBR; N330 ( = 80 phr) aufweist, ist beim 
Chloroprenkautschuk mit W1 = 2,97 MPa eine ca. dreifach höhere Verformungsarbeit (pro 
Volumeneinheit) erforderlich, um die uniaxiale Dehnungshöhe von  = 100 % aufzubringen. 
Die relative Reduktion der Verformungsarbeit zur Quantifizierung des einachsigen Mullins-
Effekts (Gl. (3.10)) und der dissipierten Energie (Verhältnis von der ersten Entlastungskurve 
und der jungfräulichen Belastungskurve) zeigen ebenfalls für das CR eine höhere 
Spannungserweichung bzw. eine höhere Dissipation. Grundsätzlich lässt sich die Zunahme 
der aufgebrachten Verformungsarbeit bei gleicher Dehnungshöhe mit ausgeprägter 
ausgebildeten Füllstoff-Polymer- sowie Füllstoff-Füllstoff-Wechselwirkung im Vulkanisat 
erklären. Auffällig ist jedoch hierbei, dass im Vergleich zur Verformungsarbeit W1 der 
Unterschied nicht so groß ausfällt. Um diesen Effekt zu verdeutlichen, wird das Verhältnis 
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vom einachsigen Mullins-Effekt und der aufgebrachten jungfräuliche Verformungsarbeit (pro 
Volumeneinheit) ermittelt: 
2
Zyklus1
Zyklus5Zyklus1
W
WW
sarbeitVerformungjeEffektMullins
.
../
  (4.1) 
Analog wird der relative dissipierte Energieverlust auf W1 bezogen: 
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Bild 4.13: a) Vergleich der charakteristischen Kennwerte vom uniaxialen Werkstoffverhalten für 
N330-verstärkten S-SBR ( = 80 phr) und CR ( = 60 phr) b – d) Vergleich des 
einachsigen, anisotropen und sekundären Mullins-Effekts für S-SBR und CR mit 
unterschiedlichen Rußanteilen und –typen ( = 100 %) 
Auf diese Weise lässt sich aufzeigen, dass trotz der vergleichsweise sehr hohen erforderlichen 
Verformungsarbeit für CR eine deutlich geringere Spannungserweichung beim N330-
verstärkten CR hervorgerufen wird. Ein ähnlicher Effekt lässt sich ebenfalls für den 
dissipierten Energieverlust mit geringeren Unterschieden darstellen (26 %.MPa-1 für S-
SBR; N330; 80 phr und 17 .MPa-1 für CR; N330; 60 phr). Bei der mit dem Mullins-Effekt 
korrelierenden Restdehnung zeigt der Chloroprenkautschuk ebenfalls eine geringere 
Ausprägung.  
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Die Darstellungen aus Bild 4.7 bis Bild 4.9 lassen sich auf alle hier untersuchten 
rußverstärkten Vulkanisate erweitern und auf diese Weise kann das CR dem ölverstreckten S-
SBR gegenüberstellt werden (Bild 4.13b-c). Bei der Betrachtung des einachsigen und 
sekundären Mullins-Effekts wird unabhängig vom Rußanteil und Rußtyp in der Mischung 
bestätigt, dass die CR-Vulkanisate bei gleicher Verformungsarbeit eine geringere 
Spannungserweichung aufzeigen. Einen sehr signifikanten Unterschied zwischen diesen 
Kautschuksystemen lässt sich in erster Linie beim anisotropen Mullins-Effekt feststellen. Die 
verhältnismäßig geringe Spannungserweichung beim CR lässt vermuten, dass bei einer 
Sekundärbeanspruchung in 90°-Richtung ein zur jungfräulichen Werkstoffkurve nahezu 
identisches Spannungs-Dehnungs-Verhalten zu erwarten ist. D.h., dass eine vorherige 
Schädigung des Elastomerwerkstoffs einen lediglich geringfügigen Einfluss auf die 
Werkstoffantwort in der Belastungsrichtung orthogonal zur erstmaligen Schädigungsrichtung 
hat. Hierbei ist zu berücksichtigen, dass die gegenübergestellten Verformungsarbeiten jeweils 
auf das Referenz-Dehnungsmaß bezogen sind und dementsprechend aus einer Reststauchung 
heraus zugverformt werden.  
Der Vergleich der ölverstreckten Vulkanisate und die Vulkanisate ohne Ölverstreckung (CR) 
lässt die Schlussfolgerung zu, dass die Zugabe von Weichmachern die aus der 
Füllstoffverstärkung hervorgerufene Spannungserweichung maßgeblich beeinflusst. Im 
Vergleich zur ausschließlich durch das Aufbrechen des Füllstoffnetzwerks resultierenden 
Spannungserweichung bewirken Weichmacher einen „isotroperen“ deformationsinduzierten 
Mullins-Effekt. D.h., dass eine applizierte Deformation in einer Belastungsrichtung bei einer 
ölverstreckten Mischung in jeder neuen beliebigen Richtung in der Werkstoffantwort sehr 
ausgeprägt wiederzufinden ist. Die Spannungs-Dehnungs-Kurven nach größeren 
Richtungsänderungen sind demnach aufgrund der vorherigen Deformation deutlich 
„spannungserweichter“, während die CR-Mischungen ohne Ölverstreckung eine deutlich 
orientiertere Spannungserweichung aufzeigen und aufgrund der Deformationshistorie ein 
richtungsabhängigeres Werkstoffverhalten aufweisen.  
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5 ENTWICKLUNG EINER BIAXIALEN ZUGPRÜFANLAGE FÜR MEHRAXIALE 
WERKSTOFFUNTERSUCHUNGEN 
In den bisher betrachteten Untersuchungen zum richtungsabhängigen Werkstoffverhalten 
werden in erster Linie uniaxiale Spannungs-Dehnungs-Daten betrachtet. Üblicherweise 
erfolgt auch die Beschreibung des elastomeren Werkstoffs auf Basis der uniaxialen 
Werkstoffcharakterisierung. Im praktischen Einsatz allerdings werden technische 
Elastomerbauteile vorwiegend mehrachsig beansprucht. Um diese auftretenden 
Beanspruchungszustände zu beschreiben, extrapoliert das Finite-Elemente-Programm die 
uniaxial kalibrierten Materialmodelle auf die mehraxialen Deformationsmodi. Hieraus folgt 
jedoch, dass trotz des Einsatzes von mehrparametrigen Modellen mit einer sehr genauen 
(uniaxialen) Anpassungsgüte unterschiedliche (mehraxiale) Steifigkeitsvorhersagen für 
Elastomerbauteile resultieren können [KH08]. Daher wird im Folgenden auf die biaxialen 
Beanspruchungszustände näher eingegangen und das daraus resultierende anisotrope 
Spannungs-Dehnungs-Verhalten untersucht. 
5.1 Mehraxiales Werkstoffverhalten von Elastomeren 
Eine genauere Abbildung der mehraxialen Beanspruchungszustände und damit eine 
realitätsnähere Vorhersage des quasistatischen Bauteilverhaltens lassen sich durch ebenfalls 
mehraxiale Werkstoffcharakterisierungen erzielen. Hierbei wird zwischen drei (Zug-) 
Grundbelastungsarten unterschieden [Vöh09; Sch12] (Bild 5.1). 
 
Bild 5.1: Darstellung der Grundbelastungsarten in Zugrichtung 
Während bei der uniaxialen Deformation die Beanspruchung in einer Belastungsachse 
appliziert wird und somit der Werkstoff in den zur Belastungsrichtung orthogonal sich 
befindenden Achsen gleichmäßig kontrahiert, wird bei der äquibiaxialen Beanspruchung das 
Elastomer in zwei Achsen mit der gleichen Deformationshöhe verformt. Als dritte 
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Grundbelastungsart ist die pure-shear-Beanspruchung definiert. Hierbei wird ebenfalls nur in 
einer Belastungsrichtung die Beanspruchung vorgenommen, wobei jedoch gleichzeitig in 
einer zweiten Achse die Kontraktion verhindert wird. Die pure-shear-Beanspruchung 
entspricht dem Deformationsmodus der bekannteren einfachen Scherung (simple shear) und 
kann durch eine Starrkörperrotation in den simple-shear-Zustand überführt werden. Das 
Unterscheidungsmerkmal besteht darin, dass bei der simple-shear-Beanspruchung während 
der Deformation die Belastungsrichtung variiert. Kennzeichnend ist somit für die oben 
genannten Grundbelastungsarten, dass die Belastungsrichtungen während der Deformation 
sich nicht verändern und damit in den jeweiligen Deformationsgradienten ausschließlich die 
Hauptdiagonalen einen Eintrag aufweisen (Gl. (5.1)). Während die uniaxiale 
Werkstoffcharakterisierung genormt ist und gleichzeitig schnell und einfach durchgeführt 
werden kann, sind die mehraxialen Werkstoffprüfungen mit hohem messtechnischem 
Aufwand verbunden [NN09].  
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5.1.1 Bedeutung der mehraxialen Werkstoffprüfung 
Aus dem Deformationstensor F lassen sich mit Gl. (3.7) die Invarianten bilden (Gl. (2.14) bis 
(2.16)). Die Verläufe von I1 und I2 für die Grundbelastungen sind in Bild 5.2a) unter der 
Annahme der Volumenkonstanz (I3 = 1) dargestellt. Hierbei beschränkt sich die Darstellung 
ausschließlich auf Zug-Deformationen. Bei einer Druckbeanspruchung kehren sich die 
Verläufe um. D.h., dass der uniaxiale (äquibiaxiale) Druckverlauf dem äquibiaxialen 
(uniaxialen) Zugverlauf entspricht. Bei der pure-shear-Beanspruchung sind I1 und I2 
unabhängig von einer Druck- bzw. Zugbeanspruchung identisch und stellen somit jeweils die 
Winkelhalbierende in dieser Darstellung dar.  
Mithilfe von mehraxialen Werkstoffprüfungen und der damit verbundenen mehraxialen 
Kalibrierung des eingesetzten Materialmodells wird die Güte der Bauteilvorhersage bei einer 
FE-Simulation deutlich verbessert [Har01]. Allerdings treten diese Grundbelastungsarten in 
reiner Form nur sehr selten in einem belasteten realen Bauteil auf. Tatsächlich tritt i.d.R. eine 
Mischform dieser Beanspruchungsarten auf, die durch die in Bild 5.2a) dargestellte 
Beanspruchungszustandsebene umfasst wird. Diese Deformationsmodi werden zur 
Unterscheidung im Folgenden Mischbeanspruchungszustände genannt [Sch07]. Bereits 
[Ihl05] weist darauf hin, dass in technischen Elastomerbauteilen die Überlagerung von Druck- 
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und Scherbeanspruchungen dominieren und somit eine Kombination dieser 
Beanspruchungszustände auftreten.  
Die zu diesen sogenannten Mischbeanspruchungszuständen zugehörigen Spannungs-
Dehnungs-Kurven werden nach heutigem Stand experimentell nicht ermittelt. D.h., trotz der 
Charakterisierung des Werkstoffverhaltens für den uniaxialen, pure shear und äquibiaxialen 
Belastungsfall müssen diese im Realbauteil auftretenden Mischbeanspruchungszustände 
durch das verwendete Materialmodell interpoliert werden und weisen damit eine Unsicherheit 
auf. Folglich wird die Bauteilvorhersage durch das eingesetzte Materialmodell maßgeblich 
beeinflusst. Für die experimentelle Charakterisierung der von den Grundbelastungsarten 
(uniaxial, pure shear, äquibiaxial) abweichenden Deformationsmodi ist ein Maß erforderlich, 
der diese Mischbeanspruchungszustände quantifiziert.  
 
Bild 5.2: a) Beanspruchungszustandsebene für mögliche Beanspruchungen und  
b) schematisches dreidimensionales Werkstoffverhalten 
Im Folgenden werden daher verschiedene bestehende Ansätze vorgestellt, die in einem 
belasteten Bauteil ein Deformationszustand lokal zuordnet. Hierbei müssen die Ansätze u.a. 
die Baker-Ericksen-Ungleichung erfüllen [BE54; Har01] (Gl. (5.2)). Dieses Kriterium besagt, 
dass bei einer Erhöhung der Hauptstreckung 1 die resultierende Spannung ebenfalls steigen 
muss. In Bild 5.2b) lässt sich das hieraus resultierende monoton steigende Spannungs-
Dehnungs-Verhalten schematisch verdeutlichen. Zusätzlich wird für die Identifikation der 
Mischbeanspruchungszustände ein weiteres Kriterium eingeführt [KH10a]. Mit diesem wird 
sichergestellt, dass bei gleichbleibender „Hauptstreckung“ 1 und gleichzeitiger Erhöhung der 
„Nebenstreckung“ 2 die Spannungsantwort des Elastomerwerkstoffs ebenfalls steigt 
(Gl. (5.3)). Mit diesem Kriterium für das monoton steigende Spannungs-
Beanspruchungszustands-Verhalten lässt sich das dreidimensionale elastomere 
Werkstoffverhalten konstruieren, dass die erforderliche Bedingung bei der Identifikation der 
Mischbeanspruchungszustände veranschaulicht (Bild 5.2b). Die beiden Kriterien in Gl. (5.2) 
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und Gl. (5.3) sind sowohl für die Spannung in Hauptstreckungsrichtung 1 als auch für die 
van-Mises-Spannung Mises gültig.  
    jij1i1 mit    (5.2) 
    jijm2im2 mmmit  
 
(5.3) 
m Dehnmodenexponent 
Auf dieser Grundlage können weitere Stützstellen in der Beanspruchungszustandsebene 
experimentell identifiziert werden. Hieraus lässt sich wiederum schlussfolgern, dass zum 
einen bei der Materialmodellkalibrierung auf dieser Datenbasis die simulierte 
Beschreibungsgüte erhöht wird. Und zum anderen bietet sich somit die Möglichkeit, das 
numerisch untersuchte Bauteil gegen kritische Dehnungshöhen in Abhängigkeit des 
Deformationszustands auszulegen.  
5.1.2 Theoretische Zusammenhänge der Beanspruchungszustände 
In den folgenden Ansätzen zur formalen Beschreibung des Beanspruchungszustands wird 
jeweils dem vorliegenden Deformationsmodus ein skalarer Parameter zugewiesen. Dabei wird 
vorausgesetzt, dass einerseits die Beschreibung des Beanspruchungszustands unabhängig von 
der Deformationshöhe erfolgt und damit der entwickelte Zusammenhang für jede gleichartige 
Belastung den gleichen Deformationsmodus zuordnet. Andererseits soll diese Beschreibung 
einer koordinateninvarianten Formulierung genügen. Damit bleibt bei einer 
Koordinatentransformation der Deformationsmodus unverändert. Da der Deformationsmodus 
eine kinematische Größe darstellt, lässt sich dieser auch lediglich als Funktion der Invarianten 
bzw. der Streckungen aus Gl. (2.14) bis (2.16) beschreiben. In [MSDP82] wird bereits ein 
solcher Zusammenhang für die Grundbelastungsarten bei einer aufgebrachten Verformung 
formuliert. Unter der Annahme der Inkompressibilität wird hierbei auf Basis des 
Dehnmodenexponenten m den Grundbelastungsarten ein konstanter Parameter zugewiesen.  
;;; 1m3
m
21
   (5.4) 
;;; 1m3
m
21
   (5.5) 
Im ersten Schritt müssen dabei die Streckungen, dargestellt in den Hauptdiagonalen des 
Deformationstensors F (unter der Annahme einer Zugbeanspruchung) nach dem betragsmäßig 
höchsten Wert „vorsortiert“ werden.  
321    (5.6) 
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In [Sch07] und [Vöh09] wird dieser Ansatz zur Beschreibung der Deformationsmodi 
aufgegriffen und weiterentwickelt. Hierbei wird angenommen, dass analog zu jedem 
beliebigem m bijektiv, also eindeutig und umkehrbar, ein Deformationszustand zugeordnet 
werden kann. Mit anderen Worten existiert zu jeder Belastungshöhe ein Deformationszustand 
(Verhältnis der Verformung in den einzelnen Hauptrichtungen), der dem ausgewählten 
Beanspruchungszustand zugeordnet werden kann. Demnach lässt sich schlussfolgern, dass der 
Dehnmodenexponent m als Kenngröße zur Beschreibung einer beliebigen 
Mischbeanspruchung sich eignet. Weiterhin werden in [Sch07] und [Vöh09] eine 
Fallunterscheidung vorgeschlagen, um den ermittelten Dehnmodenexponenten in den 
Beanspruchungszustandsparameter BZ zu übertragen. Wird ausschließlich auf 
Zugbelastungen sich beschränkt (wie in Kapitel 5.1.1 bereits erläutert, kehren sich bei einer 
Druckbelastung der uniaxiale und äquibiaxiale Beanspruchungszustand um), tritt der erste 
Fall ein und der betrachtete, aus einem Kontinuum herausgeschnittene Würfel ist in zwei 
Hauptbelastungsrichtungen kontrahiert (2 = 3 <1; vgl. Gl. (5.6)). Dieser Fall beschreibt die 
Mischbeanspruchungen, die in der Beanspruchungszustandsebene zwischen dem uniaxialen 
und pure-shear-Deformationsmodus sich befinden.  
3
2
LOG 1m
mBZ 

ln
ln  
(5.7) 
BZLOG Beanspruchungszustand auf Basis der logarithmischen Dehnungen 
Der zweite Fall liegt vor, wenn nach Gl. (5.6) der Wert von zwei der drei Hauptstreckungen 
betragsmäßig sich vergrößert haben (2 = 3 >1). Auf diese Weise werden die 
Mischbeanspruchungen zwischen dem pure-shear und dem äquibiaxialen Deformationsmodus 
identifiziert.  
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ln
 
(5.8) 
Im Rahmen dieser Arbeit wird im Gegensatz zu [Sch07] und [Sch12] das Vorzeichen 
umgekehrt, um die Vergleichbarkeit zu den folgenden Ansätzen zu gewährleisten. D.h., der 
Beanspruchungszustandsparameter BZLOG = 1 wird dem äquibiaxialen und BZLOG = -1 dem 
uniaxialen Deformationszustand zugeordnet. Inhaltlich hingegen bleiben die 
Vorgehensweisen und die resultierenden Beanspruchungszustände identisch. Diese 
Ermittlung der Beanspruchungszustände auf Basis des Quotienten aus den betragsmäßig 
größten logarithmischen Dehnungen stellt eine einfache mathematische und damit numerische 
Umsetzung dar.  
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Im Gegensatz hierzu wird in [Kah05; Vöh09] ein sogenannter geometrischer Ansatz gewählt, 
der aus den Invarianten I1 und I2 hervorgeht (Inkompressibilitätsbedingung: I3 = 1; vgl. 
Gl. (2.16)). Hierbei wird ebenfalls eine Fallunterscheidung vorgeschlagen, die auf dem 
Verhältnis von I1 und I2 basiert: 
uniaxial / pure shear (Zug) 1
I
I
2
1 
 
(5.9) 
pure shear (Zug/Druck) 1
I
I
2
1  (5.10) 
pure shear / äquibiaxial (Zug) 1
I
I
2
1  (5.11) 
Mit dieser Fallunterscheidung kann jedoch ausschließlich der Bereich in der 
Beanspruchungszustandsebene identifiziert werden, in dem der untersuchte 
Deformationsmodus sich befindet. D.h., wenn bspw. Gl. (5.9) zutrifft, kann nur festgestellt 
werden, dass eine Mischbeanspruchung aus uniaxialen und pure-shear-Anteilen vorliegt. Im 
Extremfall kann sogar der untersuchte Bereich rein uniaxial beansprucht sein, der 
ausschließlich mit der oben eingeführten Fallunterscheidung sich nicht bestimmen lässt.  
Zur Quantifizierung wird in Bild 5.2a) eine gedachte Linie senkrecht zu der 
Winkelhalbierenden bzw. zu der pure-shear-Kennlinie betrachtet. Auf dieser sogenannten 
Isolinie ist die Summe der ersten beiden Invarianten I1 und I2 in der gesamten 
Beanspruchungszustandsebene konstant.  
.21 konstII   (5.12) 
Das mit dieser Isolinie herausgearbeitete charakterisierende Merkmal ist, dass die pure shear-
Kennlinie den gleichen Abstand sowohl zur uniaxialen als auch zur äquibiaxialen Kennlinie 
aufweist. D.h., für jede beliebige Isolinie mit I1 + I2 =konst. ist die Differenz der zu der 
Isolinie zugehörigen beanspruchungszustandsabhängigen Invarianten identisch: 
eb1ps1ps1uni1 IIII ,,,,   (5.13) 
I1,uni 1. Invariante beim uniaxialen Deformationsmodus 
I1,ps 1. Invariante beim pure-shear-Deformationsmodus 
I1,äb 1. Invariante beim äquibiaxialen Deformationsmodus 
Aus Gl. (5.13) kann damit schlussgefolgert werden, dass der dargestellte Zusammenhang 
auch für jede beliebige Mischbeanspruchung in der Beanspruchungszustandsebene gilt. 
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Demnach lässt sich bei der Identifikation des Beanspruchungszustands die pure-shear-
Kennlinie als Stützstelle vernachlässigen. Damit steigt zwar die numerische Ungenauigkeit, 
jedoch kann im Gegenzug die Fallunterscheidung aus dem Ansatz auf Basis der 
logarithmischen Dehnungen vermieden und der Identifikationsprozess um einen 
Berechnungsschritt reduziert werden. D.h., unabhängig von  werden aus den ersten beiden 
Invarianten die zugehörige Isolinie und anschließend der Abstand zu der uniaxialen und 
äquibiaxialen Kennlinie bestimmt bzw. innerhalb dieser Kennlinien interpoliert. Dieser 
geometrische Ansatz lässt sich ebenfalls durch die Auflösung des Gleichungssystems 
bestehend aus Gl. (5.14) und Gl. (5.15) bewerkstelligen. Dabei werden aus der vorliegenden 
Invariantensumme I1 + I2 jeweils die Anteile I1 und I2 sowohl beim uniaxialen als auch 
äquibiaxialen Beanspruchungszustand ermittelt.  
2m2m22
1I
    (5.14) 
)()( 2m2m222m2m2221 II
    (5.15) 
Anschließend lässt sich durch das Einsetzen der uniaxialen, äquibiaxialen sowie der lokal 
tatsächlich vorliegenden 1. Invariante in Gl. (5.16) die Mischbeanspruchung ermitteln.  
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I1,Beanspruchung 1. Invariante bei einem real vorliegenden Deformationsmodus 
Mit anderen Worten werden bei diesem geometrischen Ansatz die uniaxialen und 
äquibiaxialen Deformationsmodi für jeden vorliegenden (Misch-) Beanspruchungszustand 
gegenübergestellt, die für diesen Deformationszustand die gleiche Verformungsenergie 
erfordern. Diese Annahme der gleichen Verformungsenergien gilt allerdings nur, wenn das 
elastomere Werkstoffverhalten durch das Mooney-Rivlin-Modell beschrieben wird 
(Gl. (2.18)). Zusätzlich wird vorausgesetzt, dass in diesem Ansatz die zugehörigen 
Materialparameter identisch sind [Sch12]:  
0110 CC   (5.18) 
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Diese geometrische Interpretationsmethode bringt somit gleichzeitig den Nachteil mit sich, 
dass zunächst ein bestimmtes Materialgesetz angenommen wird. Damit wird vorausgesetzt, 
dass die Abhängigkeit vom Deformationszustand für jedes Elastomer gleich ist und nicht vom 
Kautschukpolymer, Füllstofftyp oder –anteil beeinflusst wird.  
Eine ähnliche Beschreibung der Beanspruchungszustände wird in [CHDH00] vorgestellt. 
Hierfür wird zunächst die erste Invariante I1,w auf die logarithmischen (wahren) Dehnungen 
bezogen, die unter der Annahme der Inkompressibilität wie folgt ausgedrückt werden kann:  
     232221w1I  lnlnln,   (5.19) 
I1,w 1. (wahre) Invariante auf Basis der logarithmischen Dehnungen 
Auf Basis dieser Invariantenbeschreibung wird eine Formulierung vorgestellt, die den 
vorliegenden Beanspruchungszustand beschreibt:  
3
w1
321
I
63BZ
,
lnlnln    (5.20) 
Hierbei wird durch diesen Ansatz exakt dieselbe Identifikation der Beanspruchungen wie 
beim oben vorgestellten geometrischen Ansatz erreicht.  
INVHencky BZBZ   (5.21) 
BZHencky Beanspruchungszustand auf Basis der Hencky-Dehnungen (wahren Dehnungen) 
BZINV Beanspruchungszustand auf Basis der Invarianten 
Schobel gelingt es in seiner Weiterentwicklung für die Identifikation des 
Beanspruchungszustands die Abhängigkeit von einem vorausgesetzten Materialmodell 
aufzuheben [Sch12]. Dabei beruht dieser algebraisch motivierte Ansatz ebenfalls auf den 
Invarianten I1 und I2. Mit der Beschreibung des Dehnmodenexponenten m als Funktion der 
1. und 2. Invariante lässt sich ein physikalisch begründeter, skalarer 
Beanspruchungszustandsparameter definieren. Damit weist Schobel nach, dass zum einen der 
lineare Zusammenhang zwischen den Invarianten und Beanspruchungszustand nicht zulässig 
ist und zum anderen mit diesem Ansatz die energetische Sinnhaftigkeit aufrechterhalten wird 
[Sch12]. Aufgrund der hohen Komplexität dieses Ansatzes wird im Rahmen dieser Arbeit auf 
den algebraisch motivierten Ansatz von Schobel verzichtet. Die folgenden Ausführungen 
beschränken sich somit auf den Vergleich der Ansätze auf Basis der logarithmischen 
Dehnungen sowie der Invarianten, obwohl die Schwächen dieser Methoden, wie bereits oben 
aufgeführt, bekannt sind.  
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In Tabelle 5.1 sind die resultierenden Dehnmodenexponenten für diese beiden Ansätze 
gegenübergestellt. Wie bereits erwähnt, werden mit beiden Methoden für die 
Grundbelastungsarten uniaxial, pure shear und äquibiaxial die identischen und physikalisch 
eindeutigen Exponenten m bestimmt. Die zusätzlich abgebildeten 
Mischbeanspruchungszustände, die genau zwischen den Grundbelastungsarten sich befinden, 
weisen je nach gewähltem Ansatz unterschiedliche Dehnmodenexponenten auf.  
BZLOG und BZINV m (BZLOG) m (BZINV) 
BZ = -1     (uniaxial) -0,5 -0,5 
BZ = -0,5 -0,333 -0,185 
BZ = 0      (pure shear) 0 0 
BZ = 0,5 0,5 0,227 
BZ = 1      (äquibiaxial) 1 1 
Tabelle 5.1: Vergleich der Dehnmodenexponenten auf Basis der logarithmischen Dehnungen und 
auf Basis der Invarianten 
Zur Veranschaulichung der Unterschiede der beiden Ansätzen werden die in [Cri03] 
eingeführten 1-2- bzw. w,1-w,2-Diagramme aufgegriffen und durch das Hinzufügen der 
Beanspruchungszustände nach den logarithmischen Dehnungen weiterentwickelt (Bild 5.3 
und 5.4). Die abgebildeten Kurvenschare zeigen zum einen, dass mit Ausnahme zum 
äquibiaxialen Deformationszustand (1 = 2) jeweils zwei Kurven den gleichen 
Beanspruchungszustand beschreiben. Dabei ist in einem Fall 1 (w,1) und im anderen Fall 2 
(w,2) die Hauptbelastungsrichtung zugeordnet. Zum anderen verdeutlicht diese Darstellung 
dass für die Grundbelastungsarten (uniaxial, pure shear, äquibiaxial) die Ansätze nach den 
logarithmischen Dehnungen und nach den Invarianten identisch sind. Exemplarisch für alle 
weiteren beliebigen Beanspruchungszustände lässt sich mit BZ =-0,5 und BZ = 0,5 (vgl. 
Tabelle 5.1) feststellen, dass die beiden Methoden mit unterschiedlichen 1-2- bzw. w,1-w,2-
Verläufen gekennzeichnet sind.  
Zusätzlich zu dieser Kurvenschar wird nun die Prämisse der konstanten Summe der ersten 
beiden Invarianten für den invariantenbasierten Verlauf herangezogen (vgl. Gl. (5.12)). Im 
hier betrachteten Fallbeispiel beträgt I1 + I2 = 24,5625, so dass das Steckungsniveau für den 
äquibiaxialen Deformationszustand 1 = 2 = 2 aufweist, während beim uniaxialen 
Deformationsmodus eine Streckung von 1 = 4 bzw. (2 = 4) resultiert und damit deutlich 
höher ausfällt. Auf Basis der Summe der Invarianten wird jeder beliebige 
Beanspruchungszustand und damit jede beliebige 1-2–Kombination abgebildet. Dabei passt 
sich das Dehnungs- bzw. Streckungsniveau dem vorliegenden Beanspruchungszustand an. 
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Das hat zur Folge, dass in Abhängigkeit des Beanspruchungszustands die Streckungsniveaus 
in beiden Hauptrichtungen 1 und 2 variieren (Bild 5.4).  
 
Bild 5.3: Verlauf der Deformationsmodi in der Beanspruchungszustandsebene auf Basis der 
logarithmischen Dehnungen sowie auf Invariantenbasis dargestellt in Streckungen  
 
Bild 5.4: Verlauf der Deformationsmodi in der Beanspruchungszustandsebene auf Basis der 
logarithmischen Dehnungen sowie auf Invariantenbasis dargestellt in wahren 
Dehnungen 
Ausgehend von den beiden Streckungsniveaus für 1 (uniaxial: 1 = 4; äquibiaxial: 1 = 2) 
wird jeder Beanspruchungszustand nach den logarithmischen Dehnungen erzeugt (Prämisse: 
1 = konst.). Die dabei entstehenden zwei Kurven bilden dabei jeweils eine rechteckige Form. 
Bei dieser Identifikation erfolgt folglich bei einer Änderung des Beanspruchungszustands 
keine Anpassung des Streckungsniveaus (1 = 4 bzw. 1 = 2). Damit verbunden sind 
unterschiedliche aufgebrachte Verformungsenergien für die beliebigen Wertepaare auf diesen 
Kurven. 
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Um dies zu verdeutlichen wird die resultierende Kurve in Bild 5.3 und 5.4 des 
invariantenbasierten Ansatzes herangezogen, die für mindestens ein Materialmodell 
unabhängig vom Beanspruchungszustand das gleiche Energieniveau beschreibt. Die von 
dieser Kurve umschlossenen Fläche sehr fernen Kurvenbereiche des logarithmischen 
Ansatzes (1 = 2 2) werden eine deutlich höhere Verformungsarbeit hervorrufen als die 
Kurvenbereiche die innerhalb der Fläche (umschlossen von der invariantenbasierten Kurve) 
liegen.  
Ähnliche Schlussfolgerungen können aus Bild 5.4 abgeleitet werden. Zusätzlich geht aus dem 
w,1-w,2-Diagramme und den oben genannten Erweiterungen hervor, dass der 
invariantenbasierte Ansatz im Gegensatz zur Methode nach den logarithmsichen Dehnungen 
eine Punktsymmetrie um den undeformierten Ausgangszustand (w,i = ln(i) = 0) aufweist. 
Dieser Verlauf für den invariantenbasierten Ansatz wirkt zumindest für die grafische 
Betrachtungsweise als geometrisch sinnvoll. Dieser veranschaulicht damit die 
Berücksichtigung der beanspruchungszustandsabhängigen Verformungsenergien bzw. die 
Annahme eines Materialmodells in diesem Ansatz. 
 
Bild 5.5: a) Beanspruchungszustand-Dehnmodenexponenten-Zusammenhang und b) 
Invariantenebene für den Verlauf der Deformationsmodi auf Basis der logarithmischen 
Dehnungen sowie auf Invariantenbasis 
Bei der Methode nach den logarithmischen Dehnungen kann ein nach Gl. (5.7) und Gl. (5.8) 
abschnittsweise linearer Beanspruchungszustand-Dehnmodenexponenten-Zusammenhang 
festgestellt werden (Bild 5.5a). Beim geometrischen Ansatz in Abhängigkeit der Invarianten 
hingegen wird in Bild 5.5a) der nichtlineare Zusammenhang bestätigt, der bereits in Tabelle 
5.1 unterstellt wird. Die auf Invariantenbasis identifizierten Mischbeanspruchungen weisen 
Dehnmodenexponenten auf, die im Vergleich zum uniaxialen und äquibiaxialen 
Deformationszustand deutlich näher im Bereich der pure shear-Beanspruchung sich befinden 
(Bild 5.5b). Die bei der Methode nach den logarithmischen Dehnungen bereits festgestellte 
Unabhängigkeit des Streckungsniveaus vom betrachteten Deformationszustand führt dazu, 
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dass insbesondere die Invariante I2 des äquibiaxialen Beanspruchungszustands im Vergleich 
zu einem äquivalenten uniaxialen Deformationsmodus sehr hohe Werte annimmt (Bild 5.5b). 
5.2 Entwicklung einer Prüfmethodik zur experimentellen Identifikation von 
beliebigen mehraxialen Zug-Beanspruchungszuständen 
Nachdem im vorigen Kapitel die Identifikation und Definition der Mischbeanspruchungen 
aufgezeigt wird, wird an dieser Stelle eine biaxiale Zugprüfmaschine vorgestellt, die die 
experimentelle Ermittlung der o.g. Beanspruchungszustände ermöglicht. Für die Entwicklung 
dieser Prüfanlage wird der Konstruktionsprozess nach [PBFG05] herangezogen, der nahezu 
übereinstimmend in [NN97] ebenfalls dokumentiert ist. Demzufolge sind die beiden 
erforderlichen Hauptarbeitsschritte zum einen das Planen und Klären der Aufgabe und das 
Entwickeln der prinzipiellen Lösung.  
Zu Beginn des Konstruktionsprozesses, also in der Phase des Planens und Klärens wird 
zusätzlich der Zweck des technischen Systems definiert, der i.d.R. lösungsneutral formuliert 
wird [Kol98]. Der Zweck dieses technischen Systems besteht darin, eine beliebige (biaxiale) 
Zugverformung zu realisieren und die elastomere Werkstoffantwort bzw. die zugehörigen 
resultierenden Kräfte zu ermitteln und auf diese Weise deren Zusammenhang zu beschreiben 
(vgl. Kapitel 5.2.1). In die Phase des Planens und Klärens der Aufgabe gehört neben der 
Bestimmung des Zwecks dieses technischen Systems das Erstellen der Anforderungsliste 
(Tabelle 5.2). Ziel dabei ist es, Informationen über das zu entwickelnde technische System 
einzuholen und auf Basis dieses Inputs Anforderungen an das Produkt abzuleiten und zu 
kategorisieren. Diese werden in dieser Anforderungsliste (auch Pflichtenheft genannt) 
festgehalten und während des Projekts verfolgt [PBFG05].  
Eine wesentliche Aufgabe der zu entwickelnden biaxialen Zugprüfmaschine ist es, eine 
beliebige Verformung dem flachen elastomeren Probekörper zu applizieren und auf diese 
Weise jeden beliebigen Beanspruchungszustand in Zugrichtung experimentell abzubilden 
[KH10c]. Darüber hinaus soll die Anlage detailliertere Untersuchungen zur 
deformationsinduzierten Anisotropie des Mullins-Effekts zulassen, indem mit ihr biaxiale 
Deformationshistorien dem Elastomerwerkstoff induziert werden können (Tabelle 5.2). Diese 
Anforderungsliste stellt im Gegensatz zum Zweck nach Koller keine lösungsneutrale 
Formulierung dar und schränkt somit die Lösungsvielfalt ein [Kol98]. Damit wird gleichzeitig 
die Konzepterstellung konkretisiert. Zusätzlich werden die beschriebenen Anforderungen 
nach Fest- (F), Mindest- (M) sowie Wunschforderungen (W) charakterisiert, die an das 
System als Gesamtes gestellt werden. Entsprechend sind in Tabelle 5.2 die Anforderungen an 
die Probekörpergeometrie ebenfalls enthalten. 
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F M W Beschreibung der Anforderung Prüf-
maschine 
Probe-
körper 
F   Werkstoff des 
Probekörpers:  
Vulkanisate mit verschiedenen 
Steifigkeiten 
X  
F   Probekörpergeometrie:  kreuzförmig und flach  X 
F   Herstellung des 
Probekörpers:  
reproduzierbar  X 
  W einfach  X 
 M  
zu prüfende 
Verformungsweg:  
 > 50 %                                    
(bei äquibiaxialem BZ) 
 X 
 M   > 50 %                                    
(bei uniaxialem BZ) 
X X 
 M  
minimale 
Prüfgeschwindigkeit:  
v > 0,5 mm/min X  
 M  Mindestzugkraft: F > 100 N X X 
F   
homogener 
Beanspruchungszustand:  
in der Probenmitte X X 
F   Beanspruchungszustand: beliebig möglich X  
F   Belastungsrichtung: 
beliebig möglich                         
(X- und Y-Richtung) 
X X 
F   Synchronität: 
jeweils die gegenüberliegender 
Achsen 
X  
F   optisches 
Verformungsmesssystem: 
Dehnungsaufnahme X  
  W Regelung der Prüfgeschwindigkeit X  
F   Probeneinspannung: 
konstante Einspannkraft in der 
gesamten Prüfzeit 
X  
  W Prüftemperatur: -40°C bis +120°C X X 
Tabelle 5.2: Anforderungsliste für die biaxiale Zugprüfmaschine 
5.2.1 Konzeptionierung und Aufbau der biaxialen Zugprüfanlage 
Mithilfe der vom technischen System umgesetzten physikalischen Größen Energie, Stoff und 
Signal lässt sich der Zweck der biaxialen Zugprüfmaschine umschreiben (Bild 5.6). Dabei 
stellen die einwirkende Kraft (Energie) sowie der unverformte elastomere Probekörper (Stoff) 
die Eingangsgrößen und die in der Probe gespeicherte Verformungsarbeit (Energie), der 
elastomere Probekörper (verformt) sowie der Kraftbetrag (Signal) die Ausgangsgrößen dar 
[Vöh09].  
In Anlehnung an Vöhringer visualisiert Bild 5.6 die aus der Bestimmung des Zwecks 
weiterentwickelte Funktionsstruktur des Gesamtsystems der biaxialen Prüfung sowie die 
daraus entwickelte biaxiale Zugprüfmaschine [Lic09; Vöh09]. Hierbei wird vom Teilsystem 
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Prüfmaschine die Hauptfunktionen „Energie teilen“ und „Energie wandeln“ erfüllt. D.h., das 
Signal als Eingangsgröße steuert bzw. regelt die weitere Eingangsgröße elektrische Energie 
Eel, indem sie im System „biaxiale Zugprüfmaschine“ aufgeteilt, geleitet sowie in Kraft 
übersetzt und in ihrer Richtung geändert wird.  
Die im ersten Schritt erforderliche Verteilung von Eel auf die Spindelantriebe zur Erfüllung 
der Gesamtfunktion erfolgt dabei zweistufig. Zunächst wird entsprechend der vorgegebenen 
biaxialen Verformung die Energie in X- und Y-Richtung geteilt. Dabei tritt ausschließlich bei 
einer äquibiaxialen Werkstoffprüfung der Fall ein, dass Eel für die X- und Y-Achse den 
gleichen Betrag aufweisen. Zusätzlich sind neben werkstofflichen Voraussetzungen, wie 
jungfräuliche Probe (vgl. Kapitel 2.4) und verarbeitungsbedingte Anisotropie (vgl. Kapitel 
3.1) auch konstruktive Voraussetzungen maßgebend für diesen Sonderfall. D.h., die 
Kreuzprobe darf zum einen keine geometrischen Fehler bzw. Abweichungen enthalten und 
muss somit eine „ideale“ Herstellung aufweisen. Zum anderen ist für den Sonderfall 
Eel,X = Eel,Y Voraussetzung, dass die Einspannung zu beiden Achsen achsensymmetrisch 
erfolgt (vgl. Kapitel 5.2.2).  
Anschließend werden die achsenabhängigen Energien erneut gesplittet, wobei sie innerhalb 
der jeweiligen Achse gleichmäßig auf die einzelnen Spindelantriebe geteilt wird. Diese 
Notwendigkeit entsteht, da im Gegensatz zu kommerziellen einachsigen Zugprüfmaschinen, 
(vgl. Kapitel 3.3.1) nicht nur eine Traverse die Verformung hervorruft und dabei die 
gleichsinnig gegenüberliegende Traverse im gesamten Prüfverlauf fixiert ist. Für die hier 
gewünschte biaxiale Werkstoffprüfung ist es zwingend erforderlich, dass die absolute Lage 
der auszuwertenden Probenmitte während des gesamten Prüfverlaufs ortsfest beibehalten 
wird. Daher muss die translatorische Verschiebung der jeweils gegenüberliegenden 
Spindelantriebe in der gleichen Achse mit gleichem Betrag jedoch mit umgekehrtem 
Vorzeichen erfolgen.  
 
Bild 5.6: Entwicklung und Konstruktion der biaxialen Zugprüfmaschine 
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Hierfür ist in den insgesamt vier Spindelantrieben der biaxialen Zugprüfmaschine jeweils ein 
unabhängiger Schrittmotor integriert, der dann diese gespeiste elektrische Energie Eel in 
mechanische Bewegungsenergie umwandelt. Anschließend wird die erzeugte 
Rotationsbewegung in eine translatorische Bewegung umgelenkt und somit der Schlittenweg 
in jedem Linearschlitten erzeugt. Für die Übertragung dieser Verschiebungen zur Be- und 
Entlastung der Elastomerprobe ist diese an allen Linearschlitten und demzufolge an insgesamt 
vier Stellen mit der biaxialen Zugprüfmaschine verbunden (Hauptfunktion „Probe fixieren“). 
Dies erfolgt durch eine pneumatische Einspannung, um während des Prüfverlaufs eine 
konstante Fixierung der Probe sicherzustellen.  
Die Systeme „Kraftmessdosen“ und „Verformungsmesssystem“ bestimmen die resultierende 
Kraft (techn. Spannung) in den jeweiligen Achsen sowie die techn. Dehnung in der Ebene und 
geben somit die Ausgangsgrößen in Form von einem Signal aus. Für die Bestimmung der 
Kraft ist die Implementierung von jeweils einer Kraftmessdose je Belastungsachse (X- und Y-
Richtung; also von insgesamt zwei Kraftmessdosen) ausreichend, da die Gegenkraft (mit der 
jeweils der gegenüberliegende Linearschlitten behaftet ist) vom Betrag her der gemessenen 
Kraft entspricht.  
 
Bild 5.7: Externe Dehnungsaufnahme und Probeneinspannung in der biaxialen Zugprüfmaschine  
In Tabelle 5.2 ist neben der Festforderung „Dehnungsaufnahme“ Wunschforderungen bzgl. 
des optischen Verformungsmesssystems formuliert. Demnach wird das Ziel verfolgt, dass 
gleichzeitig die Prüfgeschwindigkeiten und die Schlittenwege entsprechend den zu 
applizierenden Beanspruchungszuständen sowie Belastungsrichtungen geregelt werden. D.h., 
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die aus den vorgegebenen Beanspruchungen resultierenden Relationen der Schlittenwege in 
X- und in Y-Richtung (die sich auf die gesamte einspannfreie Probe bezieht) unterscheiden 
sich zu den Relationen in der Probenmitte. Diese Wunschforderung wird im Rahmen dieser 
Arbeit lediglich teilweise bzw. indirekt umgesetzt. Insbesondere die messtechnische 
Darstellung des nichtlinearen Zusammenhangs von der Deformation in X- und Y-Richtung 
durch das optische Verformungsmesssystem führt allerdings zu einer regeltechnischen 
Umsetzung mit verhältnismäßig hohem Komplexitätsgrad. Daher erfolgt die Identifikation der 
zugehörigen Schlittenwegenrelation in den beiden orthogonal zueinander orientierten Achsen 
empirisch [Lic09] (vgl. Kapitel 5.2).  
5.2.2 Kreuzprobekörper für die biaxiale Prüfung 
Wie bereits in Kapitel 5.2.1 beschrieben, ist die biaxiale Zugprüfmaschine dahingehend 
konzipiert, dass sowohl die verschiedenen Beanspruchungszustände experimentell abgebildet 
als auch wechselnde Belastungsrichtungen ermöglicht werden und auf diese Weise der 
richtungsabhängige Mullins-Effekt aufgrund einer mehraxialen Deformationshistorie 
untersucht werden kann. Hierfür ist neben der Zugprüfmaschine auch eine geeignete 
Probekörpergeometrie erforderlich, um die Mehraxialität und die deformationsinduzierte 
Anisotropie von Elastomeren zu charakterisieren. Bei diesen zweiachsigen Prüfungen kommt 
erschwerend hinzu, dass das hohe elastomere Deformationsvermögen von dieser 
Prüfmethodik darzustellen ist. In Bild 5.8 wird eine Auswahl von der Vielzahl in der Literatur 
vorgestellten Probekörpergeometrien vorgestellt. Als Gemeinsamkeit stellt sich hierbei 
heraus, dass zum einen die Probekörper kreuzprobenförmig gestaltet ist und zum anderen auf 
Basis empirischer Untersuchungen definiert sind. In [DB93] werden daher folgende Kriterien 
entwickelt, die in der Optimierung der Kreuzprobengeometrie Berücksichtigung finden: 
 homogene Spannungs- und Dehnungsverteilung in der Probenmitte, 
 physikalisch sinnvoller Zusammenhang zwischen der applizierten Verformung im 
Auswertebereich und den mit der Ausgangsquerschnittsfläche A0 berechneten 
technischen Spannung zur Validierung von Materialmodellen und  
 Vermeidung von plastischen Verformungen bzw. Spannungsspitzen außerhalb des 
Auswertebereiches [DB93],  
wobei das letztere vernachlässigt werden kann, da bei den hier in der Arbeit untersuchten 
Elastomeren keine plastischen Phänomene zu erwarten sind. Nichtsdestotrotz macht dieses 
Kriterium deutlich, dass die in erster Linie für metallische Werkstoffe entwickelte 
Kreuzprobengeometrie werkstoffunabhängig anwendbar und somit für Elastomere geeignet 
ist.  
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Die Vielzahl der existierenden Kreuzproben lassen sich in drei Kategorien unterteilen [HT08]. 
Diese werden in Bild 5.8 mithilfe der FEM gegenübergestellt. Als Vergleichskriterium wird 
die Methode zur geometrischen Identifikation des Beanspruchungszustands aus den 
Invarianten I1 und I2 herangezogen (Kapitel 5.1.2). In Bild 5.8b) sind in der kreuzförmigen 
Probengeometrie insgesamt vier Radien jeweils im Bereich des Zusammenlaufens der 
Kreuzprobenarme eingearbeitet. Besonderheit ist hierbei, dass diese Radien in die 
auszuwertende Probenmitte hineinragen und somit sowohl die Kerbwirkung in den Ecken 
minimieren als auch eine Erhöhung der Dehnungen und Spannungen in der Probenmitte 
hervorrufen [KS86]. Im Vergleich zu der herkömmlichen Kreuzprobe in Bild 5.8a) lässt sich 
auf diese Weise eine homogenere Dehnungsverteilung erreichen. Eine andere 
Vorgehensweise wird in [WA02] vorgeschlagen. Hierbei wird die Probendicke im 
Auswertebereich reduziert und somit hier höhere Verformungen zugelassen. Dies lässt sich 
allerdings fertigungstechnisch nur äußerst schwierig aus einer Elastomerprüfplatte 
bewerkstelligen. 
    
   
Bild 5.8: Simulierter Vergleich von verschiedenen Kreuzprobengeometrien während der 
äquibiaxialen Beanspruchung 
a) b)
c)
d)
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Ohtake et al. stellen in ihren Untersuchungen fest, dass durch die Verlängerung der 
Kreuzproben-Arme eine Steifigkeitsreduktion orthogonal zur Belastungsrichtung erreicht und 
somit der Abbau der Querverformung verbessert wird [ORM98] (Bild 5.8c). Zusätzlich kann 
dieser Effekt durch das Einbringen von Schlitzen in Belastungsrichtung verstärkt und eine 
zusätzliche Querdehnungsentlastung erzielt werden. Insbesondere bei einer uniaxialen 
Beanspruchung, die eine Querkontraktion mit sich bringt, ist die Verjüngung orthogonal zur 
Belastungsrichtung erforderlich. Wie in Bild 5.8d) dargestellt, kann bei einer äquibiaxialen 
Beanspruchung ebenfalls eine deutlich homogenere Verteilung der Verformungen und 
Spannungen erreicht werden. Pawelski und Grambow bspw. haben diese geschlitzte 
Kreuzprobengeometrie aufgegriffen und bei Elastomerwerkstoffen bereits angewendet 
[Paw01; Gra02]. In [SSD14] wird eine ausführliche Untersuchung zur Kreuzprobengeometrie 
und dem zugehörigen Grad der Biaxialität vorgestellt. Dabei wird im Unterschied zu der hier 
vorliegenden Arbeit auf Basis der Probengeometrie von [KS86] eine optimale Geometrie 
erarbeitet, auf die jedoch im Rahmen dieser Arbeit nicht näher eingegangen wird.  
Im Folgenden wird ebenfalls diese geschlitzte Kreuzprobengeometrie für die biaxialen 
Untersuchungen eingesetzt. Dabei wird zunächst der Radius im Bereich des 
Zusammenlaufens der Kreuzprobenarme simulativ optimiert, da dieser sogenannte 
Entschärfungsradius einen maßgeblichen Einfluss auf den Zielkonflikt vom hohen 
Deformationsvermögen der Kreuzprobe mit der Abbildungsgenauigkeit des gewünschten 
Beanspruchungszustands in der Probenmitte hat. Für diese simulative Optimierung wird das 
Neo-Hooke-Modell aus Gl. (2.17) und die jungfräuliche Werkstoffkurve von S-
SBR; N330; 80 phr aus Bild 3.6 herangezogen. Mit diesem Materialmodell werden die drei 
Grundbelastungsarten uniaxial, pure shear und äquibiaxial von der Kreuzprobe mit jeweils 
vier verschiedenen Entschärfungsradien (R = 0 mm; 1mm; 2mm; 5mm) bis zur Dehnung 
x =50% in der FEM abgebildet. Hierbei ist zu beachten, dass die reinen Deformationsmodi 
auf die gesamte biaxiale Einspannlänge bezogen werden und dementsprechend die 
Verformung simulativ appliziert wird [Jör11]. D.h., dass der gewünschte 
Beanspruchungszuständ nicht vollständig in die Probenmitte übertragen wird (vgl. Kapitel 
5.2). Die jeweils resultierenden Spannungs-Dehnungs-Verhalten werden anschließend dem 
aus dem Materialmodell resultierenden „idealen“ Werkstoffverhalten gegenübergestellt und 
auf diese Weise die Abbildungsgenauigkeit der betrachteten Probengeometrien festgestellt. 
Als Maß zur Quantifizierung der Abweichung vom homogenen Spannungs-Dehnungs-
Verhalten wird eine relative Fehlerquadratsumme  gewählt, um den Einfluss der Anzahl der 
Simulationswertepaare zu minimieren.  
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Hierzu werden für alle Beanspruchungszustände die jeweils bei x =50% resultierenden Kerb- 
und Außenfaserspannungen K und AF betrachtet (Bild 5.9). Ziel ist es dabei, die 
Probekörpergeometrie zu identifizieren, deren Spannungs- und Fehlerbereich im möglichst 
niedrigen und auf diese Weise im optimalen Bereich liegt.  
Der Vergleich zeigt, dass bei zu groß gewählten Entschärfungsradien (R = 3 und 5mm) eine 
zu hohe Abweichung von den gewünschten Beanspruchungszuständen entstehen [Jör11]. Der 
Vorteil von großen Radien liegt allerdings darin, dass die Kerbspannungen K im 
Entschärfungsradius deutlich reduziert werden. Gleichzeitig nehmen die Spannungen an der 
äußeren Außenfaser in Belastungsrichtung AF zu. Ursache hierfür ist die Steifigkeitszunahme 
aufgrund der Materialanhäufung im Bereich der Radien, die zusätzlich die Außenfaser in 
Belastungsrichtung „abheben“ lässt. Insgesamt bewegen sich die Außenfaserspannungen 
ebenfalls in einem moderaten Bereich. Wird kein Entschärfungsradius eingebracht 
(R = 0mm), entstehen deutlich erhöhte Kerbspannungen, die somit für diese 
Probekörpergeometrie keine hohen Deformationen zulässt. Bei R = 0mm im Bereich des 
Zusammenlaufens der Kreuzproben-Arme zeigt die FE-Simulation hingegen, dass sowohl 
keine überhöhten Spannungen K und AF als auch zu hohe Abweichungen vom Soll-Zustand 
zu erwarten sind. Dementsprechend wird diese Probekörpergeometrie für die folgenden 
experimentellen Untersuchungen umgesetzt.  
 
Bild 5.9: a) Entschärfungsradien und geschlitzter Bereich der Kreuzprobe und  
b) simulierter Vergleich der Außenfaser- und Kerbspannungen zur Optimierung des 
Probekörpers [Jör11] 
5.3 Experimentelle Untersuchung der biaxialen Beanspruchungszustände 
Wie bereits in Kapitel 5.1 beschrieben, lassen sich mit der im Rahmen dieser Arbeit 
entwickelten biaxialen Zugprüfmaschine die biaxialen Deformationsmodi ausschließlich 
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empirisch darstellen. Hierfür wird im ersten Schritt eine ausreichende Anzahl von Stützstellen 
bis zu der maximalen uniaxial zu applizierenden Deformationshöhe definiert. Anschließend 
wird die erste Stützstelle in der Hauptbelastungsrichtung (X-Richtung) durch die biaxiale 
Zugprüfanlage angefahren. Währenddessen erfolgt in Y-Richtung zunächst keine 
Verschiebung der Linearschlitten, so dass eine nahezu uniaxiale Verformung realisiert wird. 
Um jedoch den uniaxialen Beanspruchungszustand zu erreichen, müssen die beiden 
Linearschlitten in der Nebenbelastungsrichtung (Y-Richtung) „sich aufeinanderzubewegen“, 
und auf diese Weise die uniaxiale Kontraktion der Kreuzprobe in dieser Richtung zulassen. 
Daher wird nachdem in X-Richtung der gewünschte Deformationszustand erreicht ist, im 
zweiten Schritt dieser konstant beibehalten. Gleichzeitig werden die Linearschlitten in Y-
Richtung verfahren, wobei diese nach der Druckverformung anschließend in Zugrichtung sich 
bewegen und damit ebenfalls alle biaxialen Deformationszustände der elastomeren 
Kreuzprobe applizieren [KH14b].  
Während dieses Prozesses werden mit dem optischen Verformungsmesssystem die biaxial 
auftretenden Verformungen lokal in der Probenmitte aufgezeichnet. Dadurch lassen sich die 
auftretenden Beanspruchungszustände ermitteln und eine Korrelation zu den translatorischen 
Wegzunahmen der Linearschlitten herstellen. Diese Vorgehensweise wird anschließend für 
alle weiteren in X-Richtung definierten Stützstellen wiederholt. Diese Deformationsmodi 
sowie die zugehörigen Schlittenverschiebungen werden für eine ausgewählte Anzahl von 
Vulkanisaten wiederholt, um auf diese Weise die Reproduzierbarkeit der identifizierten 
Zusammenhänge zu verifizieren. Hierbei lässt sich auf Grundlage der untersuchten 
Mischungen feststellen, dass der Einfluss des Kautschukpolymers und der 
Füllstoffverstärkung vernachlässigbar klein auf die Verformung der gesamten Probe und der 
daraus resultierenden Beanspruchungszustände ist. 
In Bild 5.10 sind exemplarisch für BZINV = 0,5 (d.h. für den Dehnmodenexponent m = 0,227) 
die Schlittenwege in den Hauptachsenrichtungen X und Y dargestellt. Die resultierenden 
Längenänderungen für den gesamten Einspannbereich zeigen, dass mit dem linearen 
Anfahren von definierten Stützstellen, der nichtlineare Zusammenhang zwischen lx und ly 
verhältnismäßig gut abgebildet wird (Bild 5.10a). Lediglich bis zur ersten Stützstelle (x 
 = 10%) entsteht eine größere Abweichung von der idealen Längenänderung ly. Der 
invariantenbasierte Beanspruchungszustand in Bild 5.10b) verhält sich im gesamten 
Längenänderungsbereich lx ähnlich. Hierbei wird deutlich, dass ausschließlich an den 
Stützstellen die gewünschten Beanspruchungszustände genau erreicht und demnach dem 
Elastomerwerkstoff appliziert werden. Nachdem die biaxiale Zugprüfmaschine an der ersten 
Stützstelle den Deformationszustand vollständig abgebildet hat, wird die erreichte 
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Genauigkeit an die folgenden Stützstellen übertragen. D.h., dass auf diese Weise die 
Abweichung vom idealen Beanspruchungszustand schrittweise minimiert wird.  
 
Bild 5.10: a) Ideales und gemessenes Einspannlängenverhältnis während einer biaxialen 
Beanspruchung (BZINV = 0,5) und b) resultierende Dehnmoden  
Für die experimentelle biaxiale Werkstoffcharakterisierung werden jeweils eine Stützstelle 
zwischen den drei Grundbelastungsarten uniaxial, pure shear und äquibiaxial, also insgesamt 
fünf Beanspruchungszustände untersucht. Hierbei wird nach der Methode der geometrischen 
Identifikation auf Basis der Invarianten I1 und I2 die Mischbeanspruchungszustände definiert 
(Kapitel 5.1.2 und Tabelle 5.1).  
 
Bild 5.11. Experimentelle Abbildung von verschiedenen Deformationsmodi und Auswertung mit 
optischem Verformungsmesssystem 
In Bild 5.11 wird exemplarisch für jeden untersuchten Beanspruchungszustand die biaxiale 
Verformungsverteilung in der Probenmitte visualisiert. Dabei wird aufgrund der vereinfachten 
Implementierung in das optische Verformungsmesssystem ARAMIS die resultierenden 
Dehnungsmodenexponenten dargestellt [Sch07; Vöh09] (Gl. (5.7) und Gl. (5.8)). Mithilfe 
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dieser Auswertung lässt sich nachweisen, dass die gewählte kreuzförmige Probengeometrie 
mit den eingearbeiteten Schlitzen in Verformungsrichtung eine sehr homogene 
Dehnungsverteilung in der Probenmitte hervorruft (vgl. Kapitel 5.2.2).  
  
 
 
Bild 5.12:  a) Prüfablauf beim zyklischen quasistatischen Werkstoffversuch von verschiedener 
Deformationsmodi und b) –f) biaxiale Spannungs-Dehnungs-Verhalten in Abhängigkeit 
des Deformationsmodus 
Bild 5.12 zeigt die resultierenden Spannungs-Dehnungs-Kurven für die verschiedenen 
biaxialen Deformationsmodi, wobei die Spannungskomponenten x und y separat jeweils 
über x dargestellt sind. Das begrenzte Deformationsvermögen der Kreuzprobengeometrie 
erlaubt für die Beanspruchungszustände BZINV = 1 und BZINV = 0,5 nur eine Dehnung in X-
Richtung von x = 50 %. In Bild 5.12 wird die Vermutung bestätigt, dass in der 
Verformungsrichtung, in der die höhere Verformung x aufgebracht wird, ebenfalls die höhere 
Werkstoffanstrengung bzw. die größere Spannungskomponente (x) resultiert. Im uniaxialen 
Deformationsmodus wird im Vergleich zu einer einachsigen Zugprüfmaschine der Nachteil 
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des Verformungsprinzips dieser biaxialen Prüfmaschine deutlich. Sowohl die Einspannung 
der Elastomerprobe in der sich verjüngenden Y-Richtung als auch die stückweise lineare 
Regelung der beiden Belastungsachsen rufen eine Spannungskomponente in Y-Richtung 
hervor, obwohl für den (theoretischen) uniaxialen Fall über den gesamten Prüfbereich 
tatsächlich y = 0 MPa vorzuliegen hat (Bild 5.12b). Der pure-shear-Beanspruchungszustand 
in Bild 5.12d) lässt sich ebenfalls eine Spannungskomponente in Y-Richtung feststellen, die 
jedoch keine messtechnische Ursache hat. D.h., es resultiert eine Werkstoffantwort in dieser 
Richtung, um die Querkontraktion zu verhindern. Diese auftretende Spannung y lässt sich 
allerdings bei der bekannten pure-shear-Probengeometrie mit einem sehr hohen Breiten-
Längen-Verhältnis auf einachsigen Zugprüfmaschine experimentell nicht erfassen.  
Mit zunehmendem Beanspruchungszustand BZ bzw. Dehnmodenexponenten m nimmt sowohl 
die Spannung in X- als auch in Y-Richtung ebenfalls zu. In Bild 5.13 wird zusätzlich deutlich, 
dass die Zunahme der Y-Komponente y im Vergleich zu der X-Komponente x deutlich 
ausgeprägter ausfällt. Hierbei ist gleichwohl zu berücksichtigen, dass die Spannung in Y-
Richtung ebenfalls über y aufgetragen ist und damit keinen eindeutigen Vergleich zulässt 
(Bild 5.13b).  
 
Bild 5.13: Vergleich der resultierenden Spannungs-Dehnungs-Kurven bei verschiedenen 
Deformationsmodi in den Hauptbelastungsrichtungen X und Y 
Daher wird in Bild 5.14a) das biaxiale jungfräuliche Werkstoffverhalten in Y-Richtung in 
einem y-y-Diagramm abgebildet. Für der Beanspruchungszustand BZINV = -0,5 tritt damit 
der Fall ein, dass in der Y-Richtung mit höherer Kontraktion bzw. Druckverformung die 
Zugspannungen zunehmen. Dieses Verhalten lässt sich für sämtliche Mischbeanspruchungen 
zwischen dem uniaxialen und dem pure-shear-Beanspruchungszustand erweitern, da bei 
diesen Deformationsmodi für eine Zugbeanspruchung 
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gilt (vgl. Gl. (5.7)).  
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Um der Werkstoffantwort in Y-Richtung die entsprechende Dehnungskomponenten 
zuzuweisen, wird die biaxiale Dehnung b eingeführt. Dabei wird für jeden Wert von x in der 
Hauptbelastungsrichtung die zugehörige uniaxiale Y-Komponente y,uniaxial ermittelt. D.h., es 
wird angenommen, dass jede Dehnungshöhe in X-Richtung zunächst uniaxial der 
Elastomerprobe appliziert wird. Dieser wird jeweils als neuer Ausgangszustand in Y-Richtung 
definiert, so dass aufgrund der Querkontraktion dieser Ursprung mit sich änderndem x 
„wandert“. Im zweiten Schritt wird der zugehörige Dehnungsanteil des jeweiligen 
Deformationszustands ermittelt, um den Werkstoff aus der uniaxialen Querkontraktion in Y-
Richtung in Zugrichtung zu verformen (Gl. (5.24)). 
iuniaxialyiy
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(5.24) 
In Bild 5.14a) ist die Spannungskomponente y über der biaxialen Dehnung b aufgetragen. 
Dabei befindet sich die uniaxiale Werkstoffkurve in Y-Richtung für den gesamten 
Verformungsbereich im Ursprung (b  = 0 % und y  = 0 MPa). Durch diese Darstellung lässt 
sich ein Werkstoffverhalten aufzeigen, das in dieser Nebenbelastungsrichtung unabhängig 
vom aufgebrachten Beanspruchungszustand ist. Mit anderen Worten weist der 
Elastomerwerkstoff in jedem beliebigen Beanspruchungszustand ein ähnliches y-b-
Verhalten aufweist.  
 
Bild 5.14: Darstellung der Experimentaldaten in a) resultierender Dehnungskomponente y und b) 
resultierender biaxialer Dehnung b 
5.4 Charakterisierung des anisotropen, mehraxialen Mullins-Effekts 
5.4.1 Vergleich zur uniaxialen Werkstoffuntersuchungen mit rechteckförmigen 
Probekörpergeometrien 
Wie bereits in Kapitel 3.1.1 beschrieben, lassen sich mit einer kreuzförmigen 
Probengeometrie die deformationsinduzierte Anisotropie des Mullins-Effekts zerstörungsfrei 
untersuchen und damit mehrmalige Änderungen der Belastungsrichtung dem 
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Elastomerwerkstoff applizieren. Ein weiterer Vorteil besteht darin, dass das Umspannen 
zwischen den Belastungsschritten vermieden werden kann. Auf diese Weise erfolgt die 
analytische, richtungsabhängige Berücksichtigung der primären Restdehnung durch die 
biaxiale Zugprüfmaschine. D.h., das Referenz-Dehnungsmaß entspricht dem aktuellen 
Dehnungsmaß, so dass ihre analytische Identifikation nach Kapitel 3.4 nicht erforderlich ist. 
Außerdem lässt sich demnach der Einfluss der viskoelastischen Effekte, wie bspw. die 
Rückbildung der Restdehnung (Kapitel 3.4.3), minimieren und eine analoge Prüfung zur 
uniaxialen, zyklischen Werkstoffprüfung aus Kapitel 3.3.4 realisieren.  
Die Kreuzprobengeometrie schränkt jedoch die Untersuchungen zur richtungsabhängigen 
Spannungserweichung auf die Belastungsrichtungen auf 0°- und 90°-Richtung ein. Weiterhin 
ist darauf hinzuweisen, dass die Prüfgenauigkeit von einer Universal-Zugprüfmaschine aus 
Kapitel 3.3.1 und von den Probengeometrien aus Kapitel 3.3.3 mit der Kreuzprobe und der 
biaxialen Zugprüfmaschine nicht erreicht wird.  
5.4.2 Biaxiale Beanspruchung nach uniaxialer Spannungserweichung 
Ein weiterer Vorteil der Kreuzprobe besteht darin, dass der Einfluss von einer uniaxialen 
Deformationshistorie auf das biaxiale Werkstoffverhalten experimentell quantifiziert werden 
kann. D.h., es lässt sich zusätzlich zu der Belastungsrichtung in Kapitel 3 und 4 der 
Deformationsmodus zwischen der Primär- und Sekundärbeanspruchung variieren. In Bild 
5.15 ist das resultierende äquibiaxiale Werkstoffverhalten nach einer uniaxialen 
Spannungserweichung im ersten Belastungsschritt dargestellt. Es zeigt, dass die 
Spannungsantwort x des Elastomers in X-Richtung deutlich unterhalb der Werkstoffantwort 
in Y-Richtung verläuft. Das weichere x-x-Verhalten entsteht aufgrund der vorgeschalteten 
Beanspruchung genau in dieser Belastungsrichtung, während in der Y-Richtung der Werkstoff 
nicht beansprucht wird. Durch den uniaxialen Deformationszustand in der 
Primärbeanspruchung wird das Elastomer sogar kontrahiert und erfährt eine Art 
Druckbeanspruchung.  
Der Anfangsbereich der äquibiaxialen Sekundärbeanspruchung gestaltet sich dabei als 
messtechnisch kompliziert, da die uniaxiale Primärbeanspruchung unterschiedliche 
Restdehnungen in X- und Y-Richtungen hervorruft. Während der Phase in der die elastomere 
Kreuzprobe in Y-Richtung aus dem Reststauchungsbereich (Druckbereich) in eine 
Zugbeanspruchung verformt wird, erfährt die Probe in der primären Belastungsrichtung (X-
Richtung) zunächst keine Deformation bis x = y bzw. bis der äquibiaxiale 
Beanspruchungszustand erreicht wird. D.h., dass im Anfangsbereich bezogen auf den 
jungfräulichen Ausgangszustand der äquibiaxiale Beanspruchungszustand noch nicht vorliegt. 
Folglich trägt die primäre Restdehnung ebenfalls erheblich dazu bei, dass im Vergleich zum 
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jungfräulichen isotropen Elastomerwerkstoff der äquibiaxiale Deformationszustand nicht die 
gleichen Werkstoffantworten in X- und Y-Richtung aufweist und eine biaxiale Anisotropie 
aufgrund der uniaxialen Deformationshistorie beobachtet wird. Um diese mehraxiale 
Richtungsabhängigkeit umfassender zu untersuchen, ist es sinnvoll, die Deformationsmodi 
sowohl in der primären als auch in der sekundären Beanspruchung zu variieren. Diese 
Untersuchungen sind jedoch im Rahmen dieser Arbeit nicht erfolgt.  
 
Bild 5.15: Äquibiaxiale Sekundärbeanspruchung nach uniaxialer Vorkonditionierung 
(Primärbeanspruchung) 
5.4.3 Uni- und biaxialer Mullins-Effekt in Abhängigkeit der Formänderungsenergie  
Im Folgenden steht das uniaxiale Werkstoffverhalten in X-Richtung im Fokus. Dabei werden 
im ersten Schritt dem Elastomer unterschiedliche Deformationshistorien appliziert. Zusätzlich 
wird dabei zu der Dehnungshöhe der Beanspruchungszustand in der Primärbeanspruchung 
variiert. Die Versuchsmethodik in Bild 5.16 veranschaulicht die Vorgehensweise, wobei die 
Dehnungshöhen in Y-Richtung dargestellt sind, um die unterschiedlichen 
Beanspruchungszustände darzustellen.  
Zusätzlich zu der äquibiaxialen Primärbeanspruchung wird der Einfluss von zwei uniaxialen 
Primärbeanspruchungen auf das resultierende uniaxiale Werkstoffverhalten untersucht und 
gegenübergestellt. Nach dem primären Belastungsschritt mit unterschiedlichen 
Dehnungshöhen und Beanspruchungszuständen unterliegen jedoch sämtliche hier betrachteten 
elastomeren Kreuzproben der gleichen Sekundärbeanspruchung, so dass eine 
Gegenüberstellung der unterschiedlichen Deformationshöhen ermöglicht wird. Die im 
sekundären Belastungsschritt resultierenden uniaxialen Spannungs-Dehnungs-Kurven werden 
in Bild 5.16 verglichen. Die uniaxiale Primärbeanspruchung weist im ersten Fall eine 
Dehnungshöhe von x = 30 % auf und entspricht in X-Richtung der äquibiaxialen 
Primärbeanspruchung. Mit der uniaxialen primären Dehnungshöhe x = 60 % wird eine zur 
äquibiaxialen Primärbeanspruchung ähnlich hohe Verformungsarbeit W1.Zyklus appliziert. 
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Dabei wird auf Basis des Neo-Hooke-Modells der Vergleich von der uniaxialen und der 
äquibiaxialen Primärbeanspruchung hergestellt (Gl. (2.17)). Wird im primären 
Belastungsschritt jeweils eine ähnlich hohe Verformungsarbeit dem Elastomerwerkstoff 
aufgebracht, so resultiert ein uniaxiales Werkstoffverhalten mit ähnlichem Steifigkeitsniveau 
(Bild 5.16). Dabei verhalten sich die verglichenen x-x-Kurven qualitativ unterschiedlich. Im 
Gegensatz zu diesen Werkstoffkurven entsteht nach einer uniaxialen Primärbeanspruchung 
mit x = 30 % aufgrund dem deutlich geringeren W1.Zyklus ein signifikant steiferes Spannungs-
Dehnungs-Verhalten in X-Richtung. 
 
Bild 5.16: Uniaxiale Sekundärbeanspruchung nach vorheriger Vorkonditionierung mit 
unterschiedlichen Dehnungshöhen und Beanspruchungszuständen 
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6 ANISOTROPE ERWEITERUNG EINES ISOTROPEN SCHÄDIGUNGSMODELLS IN 
DER FEM 
Die meisten in kommerziellen FEM-Programmen verfügbaren Materialmodelle 
berücksichtigen in der Regel nicht den Mullins-Effekt. Seit einigen Jahren wird in der FE-
Software ABAQUS das Schädigungsmodell von Ogden und Roxburgh zur Beschreibung der 
deformationsinduzierten Spannungserweichung standardmäßig bereitgestellt [OR99; NN13a]. 
Diese phänomenologische Konstituierung des Mullins-Effekts wird bereits in Kapitel 2.4.2 
erläutert. Zur Abbildung der Anisotropie aufgrund der Deformationshistorie wird dieser 
Ansatz im Folgenden herangezogen und modifiziert.  
6.1 Berücksichtigung des Mullins-Effekts in der FEM 
Das Schädigungsmodell in [OR99] basiert dabei auf der Formänderungsenergiedichte W(F,). 
Im Gegensatz zu den rein hyperelastischen Materialmodellen wird W zusätzlich durch eine 
skalare Schädigungsfunktion  beschrieben.  
       JWWW voldev   FF ,  (6.1) 
J Jakobi-Determinante 
Wdev deviatorischer Anteil der Formänderungsenergiedichte 
Wvol volumetrischer (hydrostatischer) Anteil der Formänderungsenergiedichte 
() irreversible Schädigungsenergie in [OR99] 
Wvol (J) kann im Rahmen dieser Arbeit vernachlässigt werden, da hier die Elastomere als ideal 
inkompressibel angenommen werden (Kapitel 2.4.2). Diese Annahme wiederum führt zwar 
dazu, dass der vorliegende Spannungszustand kontinuumsmechanisch von einem unbekannten 
skalaren hydrostatischen Druck abhängt, der jedoch aus den vorliegenden Randbedingungen 
resultiert. W(F,) nach Gl. (6.1) stellt keine im eigentlichen Sinne definierte Energiefunktion 
dar, die die Formänderungsenergie reversibel speichert. Daher erhält in der in [LO98] 
eingeführten Terminologie die Formänderungsenergiedichte W(F,) die Bezeichnung Pseudo-
Energiefunktion, während die zugehörige konstitutive Theorie Pseudo-Elastizität genannt 
wird. Weiterhin geht aus der Formulierung in Gl. (6.1) hervor, dass für den deviatorischen 
Anteil Wdev(F) jedes beliebige entropieelastische bzw. hyperelastische Materialmodell 
eingesetzt werden kann (vgl. Kapitel 2.1.3). 
Obwohl () irreversibel ist, beschreibt diese Schädigungsenergie nicht die dissipierte 
Energie im eigentlichen Sinne. Genau genommen stellt () ein Maß für die Fläche dar, die 
von der jungfräulichen Belastungskurve sowie von der die Spannungserweichung 
darstellenden Belastungskurve umschlossen wird. D.h., sie beschreibt die 
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Schädigungsenergie, die aufgrund des Einbringens des Mullins-Effekts in den 
Elastomerwerkstoff verlorengeht. Damit gibt die Schädigungsfunktion  in [OR99] den 
idealisierten Mullins-Effekt aus Kapitel 2.4.1.5 wieder, womit gleichzeitig () nicht die 
dissipierte Energie (Hysteresefläche) zwischen der Be- und Entlastungskurve bei einer 
wiederholten Belastung berücksichtigt.  
Der additive Beitrag der Schädigung in die Formänderungsenergie-Funktion führt dazu, dass 
während einer zyklischen Beanspruchung immer mehr Energie „erzeugt“ wird, da während 
der strukturmechanischen, quasistatischen Simulation die Dissipation bzw. die Umwandlung 
der Verformungsenergie in Wärmeenergie nicht berücksichtigt wird. Damit entsteht ein 
weicheres Verhalten aufgrund der deformationsinduzierten Spannungserweichung, das 
numerisch zu einer Energieabgabe im Entlastungszyklus zur Folge hat.  
Für die technische Spannung (1. Piola-Kirchhoff’sche Spannung)  aus der Pseudo-
Elastizitätstheorie resultiert für den hier betrachteten inkompressiblen Fall (vgl. Kapitel 6.2.2 
und Anhang A3). 
  IF 
 p
F
W
dev ,  (6.2) 
dev deviatorischer Anteil der Gesamtspannung 
I Einheitstensor 
Eine sinnvolle Schädigungsformulierung für  zur Beschreibung des Mullins-Effekts lässt 
sich durch die Gauß’schen Fehlerfunktion mit stückweise zusammengesetzten 
mathematischen Funktionen gestalten. Dabei nehmen Ogden und Roxburgh an, dass während 
des Deformationsprozesses die skalare Schädigungsvariable  aktiv oder inaktiv „geschaltet“ 
wird. Das „Umschaltkriterium“ ist dabei wie folgt definiert [OR99]: 
1
1
II
II
1aktuell1
1aktuell1






max,,
max,,
 
(6.3) 
Nach Gl. (6.3) wird demnach die maximal vom Elastomerwerkstoff erfahrene Deformation 
koordinateninvariant durch die 1. Invariante beschrieben und mittels dieser Funktion 
gespeichert. Überschreitet I1 während des folgenden Deformationsprozesses diesen 
gespeicherten Invariantenwert, so ist  inaktiv ( = 1) und das Modell gibt das jungfräuliche 
Werkstoffverhalten wieder. Wird der Elastomerwerkstoff geringer als die in der 
Deformationshistorie erreichten Verformungen beansprucht, nimmt die Schädigungsvariable 
den Wert  < 1 an und ist entsprechend aktiv. Für den multiplikativen Beitrag von  in der 
Spannungsformulierung (Gl. (6.2)) nehmen Ogden und Roxburgh an, dass die 
Schädigungsvariable [OR99] wie folgt formuliert ist:  
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



 max
max
Wm
Werf
r
11   
(6.4) 
r; m;  Schädigungsparameter in [OR99] 
Obwohl dieser Schädigungsansatz von den Autoren einen phänomenologischen Hintergrund 
hat, lassen die zugehörigen Schädigungsparameter r und m eine physikalische Interpretation 
ebenfalls zu. Gl. (6.4) verdeutlicht, dass r ein Maß für die Ausprägung der Schädigung 
darstellt. Bei abnehmenden Werten für r nimmt  ab, womit die Schädigung bzw. der 
Mullins-Effekt eine höhere Ausprägung aufweist (Bild 6.1). Bei der formalen Beschreibung 
ist dabei zu beachten, dass für eine physikalisch sinnvolle Darstellung der Spannungs-
Dehnungs-Beziehung der Parameter r der Restriktion r ≥ 1 unterliegt [NN13a]. Wird bei der 
Parameterbestimmung dieser Wert unterschritten, so können zum einen bei positiven (Zug-) 
Dehnungen negative (Druck-) Spannungen auftreten und zum anderen ein streng monoton 
steigendes Spannungs-Dehnungs-Verhalten im spannungserweichten Bereich nicht 
gewährleistet werden (Gl. (5.2)). Der Schädigungsparameter  weist einen ähnlichen Einfluss 
auf die Schädigung auf [NN13a]. Dabei resultiert aus kleinen Werten für , dass das 
Spannungsverhältnis von der aktuellen Spannung des spannungserweichten Elastomers und 
der Spannung des jungfräulichen Werkstoffs 
 
  miniichjungfräul
iaktuell


 
(6.5) 
bereits bei kleinen Dehnungen minimiert wird.  
 
Bild 6.1: Einfluss der Schädigungsparameter auf die Schädigungsfunktion :  
a) Variation von r, b) Variation von m, c) Variation von 
Im Vergleich zu r und  beschreibt der Schädigungsparameter m die Zunahme des Mullins-
Effekts in Abhängigkeit der in der Deformationshistorie applizierten maximalen 
Deformationshöhe. Kleine Werte für m führen dazu, dass bereits bei kleinen 
Dehnungsbereichen der Mullins-Effekt im spannungserweichten Werkstoffverhalten 
ausgeprägt einsetzt und somit bereits hohe Spannungsdifferenzen  nach Gl. (3.13) vorliegen. 
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Liegen hohe Werte für m vor, so verhält es sich umgekehrt. Hohe Spannungsunterschiede 
zwischen der jungfräulichen und spannungserweichten Spannungs-Dehnungs-Kurve 
entstehen erst bei hohen Deformationsbereichen, also im Bereich der maximalen, vorher 
aufgebrachten Dehnung max (Bild 6.1). Das bedeutet gleichzeitig, dass beim Erreichen von 
max der Elastomerwerkstoff einen ausgeprägten Spannungs-Dehnungs-Gradienten aufweist, 
damit das jungfräuliche Werkstoffverhalten für  ≥ max wieder dargestellt wird.  
6.2 Richtungsabhängige Formulierung und Implementierung des 
Schädigungsmodells von [OR99] 
Zu den charakteristischen Eigenschaften der Schädigungsfunktion von Ogden und Roxburgh 
gehören zum einen, dass die Restdehnung, die mit der deformationsinduzierten 
Spannungserweichung einhergeht, nicht abgebildet wird [OR99]. D.h., unabhängig von der 
maximal erfahrenen Deformation und der damit verbundenen Ausprägung der 
Spannungserweichung weist das Elastomer im spannungslosen Zustand stets eine 
Deformation von Rest = 0% auf. Für die Abbildung der auftretenden Restdehnung wird in 
[DO04] eine Erweiterung der pseudo-elastischen Schädigung formuliert, die jedoch aktuell in 
der FE-Software ABAQUS keine Berücksichtigung findet [NN13b].  
Ein weiterer wichtiger Aspekt dieser Formulierung ist, dass der Mullins-Effekt in diesem 
Schädigungsmodell isotrop beschrieben wird. Demnach ist in jeder beliebigen neuen 
Belastungsrichtung nach einer vorherigen Beanspruchung die numerische Spannungs-
Dehnungs-Kurve koordinateninvariant mit der gleichen Schädigung behaftet (Gl. (6.3)). Um 
diesen Nachteil zu beheben, wird im Folgenden eine Erweiterung der Pseudo-Energiefunktion 
W(F,) formuliert, die die Berücksichtigung der deformationsinduzierten Anisotropie in der 
FEM zulässt. 
6.2.1 Anwendung eines Integrationsschemas zur dreidimensionalen 
Verallgemeinerung der anisotropen Spannungserweichung 
Die in dieser Arbeit vorgenommene Modifikation der Schädigungsfunktion besteht darin, dass 
die auf Basis der Theorie der Pseudo-Elastizität definierte Formänderungsenergiedichte auf 
ein Netzwerkmodell übertragen und auf diese Weise die eindimensionale 
Schädigungsbeschreibung zu einer dreidimensionalen Formulierung verallgemeinert wird. 
Eine Möglichkeit hierfür bietet das Integrationsschema [EIS10]. Die grundlegende Idee ist 
dabei, dass für die Anwendung des Integrationsschemas ein elastomeres Netzwerkmodell 
angenommen wird, das aus Polymerketten besteht und diese möglichst gleichmäßig in allen 
Raumrichtungen verteilt sind. Die Polymerketten werden dabei durch diskrete 
Integrationspunkte auf der Kugeloberfläche abgebildet [Fre12]. Demnach ändert sich der 
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Abstand dieser Punkte vom Ursprung während einer Deformation. Befinden sich bspw. die 
Integrationspunkte in der Nähe einer Zug-Deformationsrichtung, so vergrößert sich der 
Abstand der Integrationspunkte. Umgekehrt erfolgt bei den orthogonal zur Dehnungsrichtung 
angeordneten Integrationspunkten eine Verringerung des ursprünglichen (jungfräulichen) 
Referenz-Abstands a. Aus der numerischen Integration der einzelnen Energiebeiträge der 
Polymerketten resultiert somit die Gesamt-Formänderungsenergie. Hierbei kann allerdings 
festgestellt werden, dass die numerische Integration über diskrete Integrationspunkte stets zu 
einer Anisotropie führt, die auf die mathematische Ungenauigkeit der Diskretisierung 
zurückzuführen ist und nicht einer physikalischen Motivation unterliegt [EIS10].  
Um den bestehenden Zielkonflikt zwischen dem numerischen Aufwand und dem 
Integrationsfehler zu untersuchen, wird in [EIS10] ein ausführlicher Vergleich von 
unterschiedlichen Algorithmen vorgestellt. Hierbei wird ein mathematischer Ansatz aus 
[HX01] mit insgesamt 90 auf der Einheitssphäre S² platzierten Integrationspunkten 
vorgeschlagen. Der Ansatz basiert auf einer auf der Kugeloberfläche gleichmäßig und 
mittelpunktsymmetrisch angeordneten Punkteverteilung, die aus einer Verteilung innerhalb 
eines Dreiecks abgeleitet werden kann. Eine weitere Möglichkeit, die mathematisch bedingte 
Anisotropie zu verringern, erfolgt mit der Gewichtung cwi der definierten diskreten 
Integrationspunkte auf der Einheitssphäre. Für die Formänderungsenergie resultiert 
demzufolge folgende Formulierung: 
     
  
2
0 0U
ddw
4
1wdUW sin  
(6.6) 
 Kugelkoordinaten 
w spezifische freie Energie 
U normierte Einheitssphäre 
Wird zusätzlich der Abstand der Integrationspunkte auf der Kugeloberfläche vom Zentrum 
der Kugel mit einem radialen Vektor  
),( iii aa   (6.7) 
formuliert, so ergibt sich aus Gl. (6.7) und aus dem rechten Cauchy-Green-Tensor C = FT.F 
für die Streckung 
 iiiii aa  ,,CC   (6.8) 
Aus Gl. (6.6) und Gl. (6.8) lässt sich eine analytische Formulierung für eine gewichtete 
numerische Integration der Einheitssphäre herstellen: 
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 


S
1i
ii
U
wcwwdU   (6.9) 
cwi Gewichtungsfaktoren 
In Bild 6.2 ist die Anordnung der hier verwendeten Anzahl von 90 Integrationspunkten auf 
der Kugeloberfläche dargestellt. Dieser Ansatz aus [HX01] ist auf die sphärischen 
Triangulation zurückzuführen, also der Zerlegung der Kugeloberfläche in Dreiecksflächen. 
Als Ausgangspunkt für die Verteilung der Integrationspunkte kann dabei ein sphärisches 
Ikosaeder mit insgesamt acht kongruenten Kugeldreiecken herangezogen werden. Das 
euklidische Ikosaeder gehört zu den platonischen Körpern, bestehend aus gleichseitigen 
Dreiecken. In Bild 6.2b) lässt sich an einem dieser sphärischen Dreiecke die Punkteverteilung 
exemplarisch erläutern. Innerhalb dieses Dreiecks lässt sich ein weiteres gleichseitiges 
Dreieck mit den Knotenpunkten m2 darstellen. Analog können weitere einbeschriebene 
sphärische Dreiecke gebildet werden, die die Knotenpunkte m3 und m4 erzeugen. Mit m5 
entstehen weitere Dreiecke, womit aus den insgesamt 90 Integrations- bzw. Knotenpunkten 
176 Flächen und 264 Kanten resultieren. Für eine beliebige Anzahl von Integrationsstellen 
lässt sich dieser Zusammenhang mit dem Euler’schen Polyedersatz verallgemeinern. 
2KEF   (6.10) 
F Flächen 
E Ecken 
K Kanten 
mi xi yi zi Anzahl 
Flächen pro 
Knoten 
Gewichtung 
cwi 
1 1 0 0 6 16 0,0132 
2 0,7071 0,7071 0 12 8 0,0110 
3 0,8785 0,3378 0,3378 24 7 0,0105 
4 0,6585 0,6585 0,3643 24 5 0,0117 
5 0,9169 0,3992 0 24 4 0,0107 
Tabelle 6.1: Anzahl und Anordnung der Integrationspunkte auf der Kugeloberfläche und die 
zugehörigen Gewichtungsfaktoren 
Die Gewichtungsfaktoren der jeweiligen Knoten erfolgen aus dem Abstand der Knoten zum 
Flächenschwerpunkt des jeweils betrachteten Dreiecks. Die Produkte der an diesen Knoten 
zusammentreffenden Dreiecksflächen und den zugehörigen Gewichtungsfaktoren werden 
anschließend aufsummiert (Tabelle 6.1).  
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Bild 6.2: a) Verteilung der Integrationspunkte und die zugehörigen Gewichtungen auf der 
Kugeloberfläche und b) geometrischer Zusammenhang der Verteilung 
Mit dieser ausreichend hohen Anzahl von Integrationsstellen wird gleichzeitig sowohl die 
Genauigkeit verbessert als auch die Rechenzeit reduziert. Zusätzlich zu einer geeigneten 
Energiefunktion lässt sich dieses Integrationsschema ebenfalls in die Schädigungsfunktion aus 
[OR99] einbeziehen, indem die Beiträge der einzelnen Polymerketten numerisch integriert 
werden und damit die Gesamtschädigung ermittelt wird. Auf diese Weise können die drei 
wesentlichen quasistatischen Phänomene von füllstoffverstärkten Elastomeren, 
 die nichtlineare Elastizität,  
 die Restdehnung und  
 die Anisotropie des Mullins-Effekts,  
vom Modell abgebildet werden.  
6.2.2 Beschreibung der Formänderungsenergiedichte mit der Gauß’schen und nicht-
Gauß’schen Netzwerktheorie 
Für kleine und mittlere Verformungen wird eine einfache und geeignete Approximation in 
[Pus03] vorgeschlagen und dabei mit Gl. (2.10) bis Gl. (2.12) eine gute Näherung für die 
inverse Langevin-Funktion generiert [DHI13]: 
  3
L
L
1
3

 
1-L  (6.11) 
Eine genauere Näherung für die Langevin-Funktion lässt sich durch eine Taylor-
Potenzreihenentwicklung erreichen. Dabei ergibt sich für Gl. (2.12): 
  ... 7L5L3LLL 4725
1
945
2
45
1
3
1
ln
r L  (6.12) 
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Basierend auf Gl. (6.12) lässt sich im folgenden Schritt die inverse Langevin-
Reihenentwicklung ermitteln, die ebenfalls für die ersten vier Terme in Gl. (6.13) dargestellt 
ist [Tre54]. 
...















753
L ln
r
875
1539
ln
r
175
297
ln
r
5
9
ln
r3
ln
r1-L  (6.13) 
Mit dieser Reihenentwicklung wird bereits bei wenigen Termen für kleine und mittlere 
Dehnungsniveaus eine schnelle Konvergenz hinreichend angenähert. Für hohe Dehnungen 
verschlechtert sich die Annäherung mit dieser Approximation, da die endliche 
Verstreckbarkeit, dargestellt durch den Materialparameter √n, und die damit verbundene sehr 
ausgeprägte Progression des Spannungs-Dehnungs-Verhaltens nicht nachgebildet werden 
kann.  
Für ihre Anwendung wird zunächst die Langevin-Formulierung der 
Formänderungsenergiedichte aus Gl. (2.10) differenziert und somit der Spannungs-Dehnungs-
Zusammenhang hergestellt.  
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Wird nun Gl. (6.14) exemplarisch für die drei Grundbelastungsarten entwickelt und die ersten 
vier Terme der Reihenentwicklung aus Gl. (6.13) eingesetzt, so resultieren  
für den uniaxialen Fall: 
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(6.15) 
 
für den pure shear-Fall: 
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und für den äquibiaxialen Fall: 
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(6.17) 
Trotz der sehr genauen Beschreibungsgüte bei hohen Deformationen berücksichtigt die 
Energiefunktion auf Basis der Langevin-Funktion teilweise die elastomertypische Krümmung 
des Spannungs-Dehnungs-Verhaltens mit dem hohen Spannungs-Dehnungs-Gradienten bei 
geringen Dehnungen (vgl. Kapitel 3.5.1.2). Für eine stärkere Ausprägung wird die 
Energiefunktion aus der Gauß’schen Netzwerktheorie aus Gl. (2.8) (bzw. Neo-Hooke-Modell 
aus Gl. (2.17)), die sich für das Spannungs-Dehnungs-Verhalten bei geringen Dehnungen 
eignet, additiv hinzugefügt (Bild 6.3). Damit ergibt sich für die jungfräuliche 
Formänderungsenergiedichte: 
NHLangevinGesamt WWW   (6.18) 
 
 
Bild 6.3: Additive Kombination des Neo-Hooke-Modells und des Langevin-Ansatzes 
6.2.3 Implementierung des anisotropen Schädigungsmodells in die FEM 
Die in Kapitel 6 bzw. 6.2 vorgestellte Beschreibung der deformationsinduzierten Anisotropie 
lässt sich in die Finite-Elemente-Methode mittels Unterroutinen implementieren. Die 
kommerzielle FE-Software ABAQUS bietet bspw. die Möglichkeit, benutzerdefinierte 
Materialmodelle über die Materialschnittstelle UMAT (User Material) einzubinden [NN13d]. 
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Aufgrund der nichtlinearen und großen Verformungen von Elastomeren wird in der 
ABAQUS-Schnittstelle die Methode der Euler’schen Betrachtungsweise für die Beschreibung 
des jeweiligen materiellen Punktes angewendet [Fre12]. Damit wird die zeitliche Änderung 
der Verschiebung von einem ortsfesten Koordinatensystem aus beobachtet [Ven11].  
In der Materialschnittstelle UMAT werden die Deformationsgradienten F1 = Ft+t zum 
Zeitpunkt t+t und F0 = Ft zum Zeitpunkt t zur Verfügung gestellt. Im Gegensatz zu linearen 
FE-Analysen ist die Konfiguration zum Zeitpunkt t+t bei nichtlinearen Problemstellungen 
unbekannt und wird iterativ bestimmt. Für die Implementierung eines Modells ist die 
Formulierung des Cauchy-Spannungstensors St+t und der Tangentensteifigkeitsmatrix k 
erforderlich, die der FEM zurückzugeben werden [Baa12]. Hierbei muss beachtet werden, 
dass innerhalb der UMAT-Schnittstelle der 2. Piola-Kirchhoff-Spannungstensor T verwendet 
wird, womit mit dem Volumenverhältnis skalierte Cauchy-Spannungen wiedergegeben 
werden (vgl. Anhang A3.2).  
ST  J  (6.19) 
S Cauchy-Spannungstensor 
Über das Prinzip der virtuellen Arbeit resultieren die Gleichgewichtsbedingungen zwischen 
den äußeren Kräften bei einer virtuellen Verschiebung und der inneren Arbeit der 
Gleichgewichtsspannungen [NN13c].  
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Ist die Formänderungsenergiedichte W eine Funktion der ersten und zweiten Invariante I1 und 
I2, so resultiert für die Variation: 
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(6.21) 
Damit folgt aus Gl. (6.20) und Gl. (6.21) aus der Formänderungsenergiedichte die Beziehung 
für die Spannung: 
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(6.22) 
Für die Anwendung des numerischen Lösungsverfahrens in der FEM ist es notwendig, dass 
der Deformationsgradient in einen isochoren (deviatorischen) und volumetrischen 
(hydrostatischen) Anteil separiert wird. Hierfür wird Formänderungsenergiedichte W im 
ersten Schritt aufgespalten [Ste01]: 
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   JWIIWW vol21dev  ,  (6.23) 
Für den Spannungstensor folgt damit aus Gl. (6.20) und Gl. (6.21): 
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00 V
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εITεT 00 dVpJdVJW ::  (6.24) 
Mithilfe der virtuellen Verschiebung u ergeben sich zum einen der Verzerrungstensor  und 
der Tensor für die Formänderungsgeschwindigkeiten D [NN13c]: 
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(6.26) 
D Tensor für die Formänderungsgeschwindigkeiten 
Damit ergibt sich nach längerer Herleitung folgender Zusammenhang [NN13c].  
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(6.27) 
Voraussetzung für die Ermittlung der Tangentensteifigkeitsmatrix k ist zunächst die 
Bestimmung der Jaumann’schen Spannungsrate S nach der verwendeten Dehnrate   
 ttΔtt vΔε   ln  (6.28) 
     wSSwSS  -J-J
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(6.29) 
w Spintensor 
Für die Tangentensteifigkeitsmatrix k resultiert demzufolge 
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(6.30) 
k Tangentensteifigkeitsmatrix 
Die Ermittlung der gesuchten Verschiebungen u in der nichtlinearen FEM erfolgt durch das 
Newton-Raphson-Näherungsverfahren [NN13d]. Den Initialpunkt der Iteration stellt der 
bekannte Gleichgewichtszustand f(ut) = 0 zum Zeitpunkt t dar. Für ein Lastinkrement wird die 
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zusätzliche Verschiebung gesucht, welches mit dem Gleichgewichtszustand 
f(ut+t=ut+ut) = 0 in jedem Iterationsschritt angenähert und damit ermittelt wird. 
6.3 Validierung der Simulationsrechnungen 
Im Folgenden wird die oben vorgestellte benutzerdefinierte anisotrope Erweiterung der 
(isotropen) Schädigungsfunktion von Ogden und Roxburgh anhand einiger Beispiele 
simulativ validiert und die resultierenden Simulationsergebnisse den experimentellen 
Ergebnissen gegenübergesellt. Zusätzlich wird das Modell mit bereits in kommerziellen FE-
Programmen existierenden Materialmodellen verglichen, um die Beschreibungsgüte des 
anisotropen Mullins-Effekts herauszuarbeiten.  
6.3.1 Bestimmung von Materialparametern 
Die Kalibrierung des Materialmodells bzw. die Identifikation der zugehörigen 
Materialparameter erfolgt anhand experimenteller Spannungs-Dehnungs-Kurven deren 
Deformationszustand bekannt ist und in Form von N Wertepaaren vorliegt. Mit der Methode 
der kleinsten Fehlerquadrate werden die Parameter des Materialmodells auf die Weise 
bestimmt, dass die mit dem Modell berechneten Spannungswerte Modell die experimentellen 
Werte Experiment möglichst genau abbilden bzw. die Summe der entstehenden Residuen 
minimiert wird [SSK11].  
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(6.31) 
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Hierfür werden die uniaxialen Werkstoffdaten für S-SBR; N330; 80 phr aus Kapitel 3.3.4 
herangezogen. Da die hier betrachteten Materialmodelle keine viskoelastischen Effekte 
(Hysterese) berücksichtigen, werden die auftretenden Differenzen zwischen den Be- und 
Entlastungszyklen vernachlässigt bzw. ausschließlich die Belastungskurven (inkl. der 
jungfräulichen Belastungskurve) betrachtet.  
Die Parameteridentifikation der Schädigungsfunktion  zur Beschreibung der 
vorkonditionierten Belastungskurven erfolgt unabhängig von der Kalibrierung des elastischen 
Anteils. D.h., in dieser zweistufigen Modellkalibrierung wird zunächst der elastische Anteil 
Welast betrachtet und dieser an die jungfräuliche Spannungs-Dehnungs-Kurve angepasst. 
Unabhängig hiervon werden die Schädigungsparameter r, m und  auf Basis der sieben 
spannungserweichten Werkstoffkurven mit unterschiedlichen Dehnungshöhen aus Bild 6.4 
bestimmt. Dabei wird die benötigte Formänderungsenergie Wdev ausschließlich aus der 
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experimentell ermittelten jungfräulichen Spannungs-Dehnungs-Kurve ermittelt, so dass die 
Güte der Schädigungsparameter von den vorher identifizierten Materialparametern für das 
jungfräuliche Werkstoffverhalten nicht beeinflusst werden. Auf diese Weise können die 
gleichen Materialparameter der Schädigungsfunktion mit jeder beliebigen Formulierung der 
deviatorischen Formänderungsenergiedichte kombiniert werden. Damit werden beim 
Vergleich der Beschreibungsarten (anisotropes Schädigungsmodell und standardmäßig 
implementierte Modelle) für die isotrope Spannungserweichung zusätzliche Einflussfaktoren 
vermieden.  
 
Bild 6.4: Darstellung der betrachteten, experimentell ermittelten Belastungskurven in der FEM; 
S-SBR; N330; 80phr;  = 150% 
 
Bild 6.5: Zyklische Simulation des uniaxialen Werkstoffverhaltens; anisotropes 
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Im Unterschied zum Versuch erfolgt im Simulationsmodell aufgrund der einfacheren 
Handhabung in der FEM die Entlastung Bild 6.5 spannungsgeregelt, welches in Bild 6.5 mit 
den nichtlinearen Dehnungs-Entlastungsverläufen angedeutet wird. Dies hat jedoch kein 
Einfluss auf die Simulationsergebnisse, da viskoelastischen Effekte bei der quasistatischen 
Beanspruchung nicht berücksichtigt wird. Daher wird diese simulierte 
Beanspruchungsmethodik in den folgenden FEM-Fallbeispielen ebenfalls herangezogen. In 
Bild 6.6b) kann nachgewiesen werden, dass der experimentell identifizierte Mullins-Effekt 
durch  sehr gut wiedergegeben wird.  
 
Bild 6.6: Simuliertes Spannungs-Dehnungs-Verhalten; a) hyperelastisch und b) Mullins-Effekt 
Lediglich im niedrigen Deformations- bzw. Spannungsbereich können signifikante 
Unterschiede zwischen Experiment und Modell beobachtet werden. Dies ist darin begründet, 
dass die Schädigungsfunktion  die auftretenden Restdehnungen nicht berücksichtigt, 
während die experimentellen Versuchsergebnisse mit Restdehnungen behaftet sind (vgl. 
Kapitel 6.2). Nichtsdestotrotz ruft die Berücksichtigung des Integrationsschemas und die 
damit verbundene numerisch bedingte Anisotropie, wie in Bild 6.5 und Bild A.33 (vgl. 
Anhang A4.2) festgestellt wird, richtungsabhängige Restdeformationen in der FEM hervor.  
 Neo-Hooke-Modell Yeoh-Modell  anisotrope Schädigung 
deviatorische 
Parameter 
C10 0,5946 0,4484 C10 0,3366 
C20 / 0,0045 n 8,0025 
C30 / 0,0060 N·K·T 0,8353 
Schädigungs-
parameter 
r 
/ 
2,3787 
m 0,3462 
 0,0695 
Tabelle 6.2: Materialparameter der untersuchten Modelle; kalibriert an den uniaxialen zyklischen 
Spannungs-Dehnungs-Daten für  = 150 %; S-SBR; N330; 80 phr 
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Mullins-Effekts) gegenübergestellt. Zum anderen wird die in ABAQUS verfügbare isotrope 
Schädigungsformulierung  mit dem Neo-Hooke- und dem Yeoh-Modell (Gl. (2.19) und 
Tabelle 2.1) in den folgenden Fallbeispielen eingesetzt. Die identifizierten Materialparameter 
auf Basis der Werkstoffdaten aus Bild 6.4 sind in Tabelle 6.2 dargestellt. Die zugehörigen 
uniaxialen FE-Ergebnisse werden im Anhang A4.2 gegenübergestellt.  
6.3.2 Beschreibung der zweistufigen, uniaxialen Rechteckuntersuchung in der FEM  
Im Fallbeispiel des in dieser Arbeit im Fokus stehenden Rechteckversuchs zur Identifikation 
der deformationsinduzierten Anisotropie des Mullins-Effekts werden für das gleiche 
Vulkanisat (S-SBR; N330; 80 phr) Werkstoffdaten mit Primär = Sekundär = 100% herangezogen 
(vgl. Kapitel 3.3.1). Um die Anpassungsgüte in diesem niedrigen Deformationsbereich zu 
erhöhen, werden die untersuchten Modelle entsprechend lediglich bis  = 100% kalibriert. Die 
resultierenden neuen Materialparameter sind in Tabelle 6.3 aufgeführt. Hierbei ist zu 
erwähnen, dass für die Parameteridentifikation des Modells lediglich die 
Primärbeanspruchung herangezogen wird, obwohl die Sekundärbeanspruchung für jede 
beliebige Richtungsänderung experimentell vorliegt.  
 Neo-Hooke-Modell Yeoh-Modell  anisotrope Schädigung 
deviatorische 
Parameter 
C10 0,4839 0,5321 C10 0,3205 
C20 / -0,0874 n 8,2568 
C30 / 0,0313 N.K.T 0,2546 
Schädigungs-
parameter 
r 
/ 
2,7885 
m 0,3072 
 0,0314 
Tabelle 6.3: Materialparameter der untersuchten Modelle; kalibriert an den uniaxialen zyklischen 
Spannungs-Dehnungs-Daten für  = 100 %; S-SBR; N330; 80 phr 
In Bild 6.7 sind die einzelnen Simulationsschritte zum richtungsabhängigen Mullins-Effekt 
exemplarisch für das anisotrope Schädigungsmodell abgebildet. Da in der FEM der uniaxiale 
Beanspruchungszustand auf die große Probe ideal appliziert wird, kann aus einem beliebigen 
Bereich der Rechteckprobe eine kleine Probe für den sekundären Be- und Entlastungsschritt 
simulativ „ausgestanzt“ werden. Bei der Anwendung des anisotropen Schädigungsmodells 
liegt nach der Primärbeanspruchung (im spannungslosen Zustand) eine Restdehnung vor. Die 
FE-Ergebnisse zeigen, dass für jede sekundäre Belastungsrichtung, die von der 0°- und 90°-
Richtung verschieden ist, im gesamten sekundären Beanspruchungsbereich keine homogene 
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Spannungsverteilung vorliegt (Bild 6.7). Die Restdeformation ist für diese 
Belastungsrichtungen nach der Sekundärbeanspruchung ebenfalls nicht homogen verteilt.  
 
Bild 6.7. Simulation der deformationsinduzierten Anisotropie des Mullins-Effekts in 
verschiedenen sekundären Belastungsrichtungen; anisotropes Schädigungsmodell 
 
Bild 6.8: Simulation des anisotropen Mullins-Effekts mit isotropen Materialmodellen:  
a) Neo-Hooke-Modell; b) Neo-Hooke mit Schädigungsfunktion; c) Yeoh-Modell mit 
Schädigungsfunktion 
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richtungsabhängige Werkstoffverhalten aufgrund der Deformationshistorie nicht durch die 
FEM vorhergesagt wird (Bild 6.8). Während die Anwendung des Neo-Hooke-Modells die 
Spannungserweichung nicht abbildet (Bild 6.8a), zeigen Bild 6.8b) und c), dass trotz des 
Einbeziehens der Schädigungsfunktion , also einer im ersten Schritt applizierten 
Spannungserweichung, ein isotropes Werkstoffverhalten weiterhin bestehen bleibt. D.h., in 
jeder darauffolgenden uniaxialen Spannungs-Dehnungs-Kurve in beliebiger 
Belastungsrichtung liegt die in der primären Belastungsrichtung erzeugte Schädigung in 
gleicher Ausprägung vor.  
Das anisotrope Schädigungsmodell ruft hingegen ein richtungsabhängiges Spannungs-
Dehnungs-Verhalten aufgrund einer vorherigen Deformation hervor (Bild 6.9). Obwohl die 
experimentellen Versuchsergebnisse nicht hinreichend genau wiedergegeben werden, zeigen 
die Simulationsergebnisse analog zu den Experimentaldaten die charakteristischen Merkmale 
der deformationsinduzierten Anisotropie des Mullins-Effekts. Im Vergleich zu einer 
gleichsinnigen, zusätzlichen Deformation wird orthogonal zur primären Belastungsrichtung 
ein deutlich steiferes, sekundäres Werkstoffverhalten erzeugt. Hierbei werden sogar höhere 
Spannungswerte als bei der jungfräulichen Beanspruchung berechnet. Dieser Effekt lässt sich 
auf die anisotrope Berücksichtigung der primären Restdehnung zurückführen. Im Gegensatz 
zu den Experimentaldaten, die ebenfalls eine richtungsabhängige Berücksichtigung der 
primären Restdehnung aufweisen, führt die numerisch bedingte Anisotropie zu einer 
ausgeprägten Ausbildung der richtungsabhängigen Restdehnung (vgl. Kapitel 6.2.1).  
 
Bild 6.9: Simulation des anisotropen Mullins-Effekts mit dem anisotropen Schädigungsmodell in 
sekundärer 0°- und 90°-Richtung 
Qualitativ lässt sich durch das anisotrope Schädigungsmodell in der FEM das experimentelle 
Spannungs-Dehnungs-Verhalten in Abhängigkeit der Änderung der sekundären 
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Belastungsrichtung nachbilden. Die Gegenüberstellung in Bild 6.10a) verdeutlicht, dass die 
Nichtlinearität der FE-simulierten sekundären Werkstoffkurven mit der Zunahme der 
Richtungsänderung relativ zur primären Belastungsrichtung abnimmt. Ebenfalls kann die 
Zunahme der sekundären Verformungsarbeit nach Gl. (3.12) bei hohen Richtungsänderungen 
festgestellt werden.  
 
Bild 6.10: Simulation des anisotropen Mullins-Effekts mit dem anisotropen Schädigungsmodell in 
verschiedenen sekundären Belastungsrichtungen: a) Referenz-Dehnungsmaß; 
b) aktuelles Dehnungsmaß 
Die Vorhersage der experimentellen Werkstoffdaten zeigt jedoch besonders in 
Belastungsrichtungen, die von der 0°-Richtung verschieden sind, keine zufriedenstellende 
Genauigkeit. D.h., trotz der verhältnismäßig genauen Abbildung der Referenz-Kurven, an 
denen die zugehörigen Materialparameter ermittelt sind, entsteht bei der „Extrapolation“ in 
weitere Belastungsrichtungen eine signifikante Abweichung zwischen Simulation und 
Experiment. In Bild 6.10b) sind die FE-Ergebnisse der verschiedenen sekundären 
Belastungsrichtungen im aktuellen Dehnungsmaß dargestellt. Dabei kann beobachtet werden, 
dass bei der Vernachlässigung der auftretenden primären Restdehnung richtungsunabhängig 
ein ähnliches Spannungs-Dehnungs-Verhalten bis Sekundär = ca. 40% auftritt. Erst bei höheren 
Deformationen divergieren die Werkstoffkurven. Je kleiner die Richtungsänderung ist, desto 
ausgeprägter beginnt der Spannungs-Dehnungs-Gradient zuzunehmen, so dass die 
spannungserweichte, sekundäre Spannungs-Dehnungs-Kurve (bezogen auf das Referenz-
Dehnungsmaß) die primäre, jungfräuliche Werkstoffkurve allmählich wieder erreicht. 
Weiterhin zeigen die FE-Ergebnisse, dass bei Richtungsänderungen ebenfalls ein Übergang 
vom spannungserweichten zum jungfräulichen Bereich auftritt, obwohl dieser Effekt bei den 
Experimentaldaten nicht festgestellt wird. Dieser Übergangsbereich in Form von einer 
Krümmungsänderung der Spannungs-Dehnungs-Kurve liegt bei hohen Richtungsänderungen 
(Sekundär > 100%) vor und demzufolge bei Dehnungsniveaus, die im primären 
Belastungsschritt nicht erreicht werden bzw. das Elastomer nicht geschädigt ist. 
0,0
0,5
1,0
1,5
2,0
0 20 40 60 80 100
techn. Dehnung    [%]
0°-Richtung
15°-Richtung
30°-Richtung
45°-Richtung
60°-Richtung
75°-Richtung
90°-Richtung
te
ch
n.
 S
pa
nn
un
g 
 
[M
Pa
]
a)
0,0
0,5
1,0
1,5
2,0
0 20 40 60 80 100
techn. Dehnung    [%]
0°-Richtung
15°-Richtung
30°-Richtung
45°-Richtung
60°-Richtung
75°-Richtung
90°-Richtung
te
ch
n.
 S
pa
nn
un
g 
 
[M
Pa
]
b)
6 ANISOTROPE ERWEITERUNG EINES ISOTROPEN SCHÄDIGUNGSMODELLS IN DER FEM 127 
6.3.3 Beschreibung der mehraxialen Kreuzprobenuntersuchung in der FEM  
Im nächsten Fallbeispiel wird die Kreuzprobe aus Kapitel 5 betrachtet, um zum einen die 
Leistungsfähigkeit des anisotropen Schädigungsmodells bei mehraxialen 
Zugbeanspruchungen und zum anderen die deformationsinduzierte Anisotropie bei Änderung 
des Deformationszustands zu untersuchen. Wie in Bild 6.11 dargestellt, wird zunächst die 
Kreuzprobe analog zur experimentellen Prüfung in Kapitel 5.4.1 ausschließlich in einer 
Belastungsrichtung einachsig beansprucht, so dass sich in der Kreuzprobe ein nahezu 
uniaxialer Deformationsmodus einstellt. Im Gegensatz zum Experiment und zum simulierten, 
(dehnungs-) weggeregeltem Belastungszyklus erfolgt die Entlastung in der Primär- und 
Sekundärbeanspruchung jeweils (spannungs-) kraftgeregelt. Um den Einfluss der auftretenden 
primären Restdehnung bei der Anwendung des anisotropen Schädigungsmodells zu 
reduzieren, wird der zweite Belastungsschritt ebenfalls kraftgeregelt der Kreuzprobe 
appliziert.  
 
Bild 6.11: Simulation der Kreuzprobe mit einer äquibiaxialen Sekundärbeanspruchung nach 
uniaxialer Vorkonditionierung 
Der Vergleich zu der isotropen Schädigung verdeutlicht analog zu Kapitel 6.3.2 den 
auftretenden richtungsabhängigen Mullins-Effekt aufgrund der vorherigen uniaxialen 
Deformation (Bild 6.12). D.h., die isotrope Schädigungsfunktion ruft eine 
deformationsinduzierte Spannungserweichung unabhängig von der Belastungsrichtung 
hervor, während die anisotrope Berücksichtigung des Mullins-Effekts in der vorherigen 
Schädigungsrichtung (X-Richtung) ein deutlich weicheres Werkstoffverhalten aufzeigt. 
Ebenfalls kann die aufgrund der berechneten verstärkten Restdehnung (hervorgerufen durch 
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die numerisch bedingte Anisotropie) und die damit verbundenen richtungsabhängigen Effekte 
identifiziert werden (vgl. Kapitel 6.3.2). 
 
Bild 6.12: Vergleich der simulierten äquibiaxialen Spannungs-Dehnungs-Kurven von 
verschiedenen Materiamodellen 
 
Bild 6.13: Dehnungsverteilung (größte logarithmisch Hauptdehnung) in der Kreuzprobe bei 
uniaxialer Beanspruchung 
Bild 6.13 und Bild 6.14 zeigen die von der FEM berechneten Dehnungsverteilungen in der 
Kreuzprobe während einer uniaxialen und äquibiaxialen Beanspruchung. Dabei wird 
veranschaulicht, dass das anisotrope Schädigungsmodell im primären, jungfräulichen 
Belastungsschritt (wenn der Werkstoff noch isotrop ist) einen homogenen 
Deformationszustand in der Kreuzprobenmitte hervorruft (Bild 6.13). Weist jedoch der 
Werkstoff eine Deformationshistorie auf, so resultiert ausschließlich bei einem isotrop 
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angenommenen Werkstoff eine homogene äquibiaxiale Dehnung in der Probenmitte (Bild 
6.14a).  
 
Bild 6.14: Beanspruchungszustandsverteilung in der Kreuzprobe bei äquibiaxialer 
Beanspruchung nach einer primären uniaxialer Beanspruchung mit a) Neo-Hooke mit 
Schädigungsfunktion und b) anisotropes Schädigungsmodell 
 
Bild 6.15: Verlauf des Beanspruchungszustands während der äquibiaxialen 
Sekundärbeanspruchung bei verschiedenen Materialmodellen 
In Bild 6.14b) wird die deformationsinduzierte Anisotropie des Mullins-Effekts und ihre 
Berücksichtigung im FE-Modell mit der Darstellung der Beanspruchungszustände auf 
Invariantenbasis verdeutlicht (vgl. Kapitel 5.1.2). Trotz der gleichen aufgebrachten Kraft bzw. 
der gleichen technischen Spannung in X- und Y-Richtung antwortet die elastomere 
Kreuzprobe bei der Anwendung des anisotropen Schädigungsmodells nicht mit der gleichen 
Verformung. Die spannungserweichte X-Richtung (primäre Schädigungsrichtung) erfährt im 
Vergleich zur Y-Richtung eine deutlich höhere Verformung bzw. verhält sich weicher. Damit 
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wird der äquibiaxialer Beanspruchungszustand in der Probenmitte nicht herbeigeführt und 
folglich auf diese Weise die anisotrope Spannungserweichung nachgewiesen (Bild 6.14b).  
Der Verlauf des Beanspruchungszustandsparamaters BZINV während des zweiachsigen, 
sekundären Be- und Entlastungsschrittes verdeutlicht, dass der in der Probenmitte 
ursprünglich aufgrund der primären Restdehnung aufgetretene, uniaxiale Deformationsmodus 
sich allmählich zu einem biaxialen Deformationsmodus ändert (Bild 6.15). Der äquibiaxiale 
Zustand wird allerdings wie oben bereits beschrieben im gesamten sekundären Belastungsast 
nicht erreicht. Im Entlastungsast hingegen kann beobachtet werden, dass während des 
gesamten Entlastungsprozesses die Probenmitte einen deutlich konstanteren (biaxialen) 
Beanspruchungszustand aufweist. 
6.3.4 Parameterstudie zum anisotropen Mullins-Effekt in der FEM 
Im Folgenden wird der Einfluss der Schädigungsparameter r, m,  bzw. der Einfluss der 
Schädigungsvariable  auf den anisotropen Mullins-Effekt näher untersucht. Für diese 
Analyse ist eine mit einer einfachen Parametervariation verbundene Sensitivitätsanalyse nicht 
zielführend, da dabei gleichzeitig der einachsige, primäre Verformungsverlust signifikant 
verändert wird bzw. die Parameterstudie mit dem primären Mullins-Effekt korreliert. Um den 
Einfluss der im ersten Schritt aufgebrachten Spannungserweichung auf die 
deformationsinduzierte Anisotropie zu minimieren, wird sowohl die jungfräuliche 
Verformungsarbeit (pro Volumeneinheit) W1 als auch die stationäre, spannungserweichte 
Verformungsarbeit W5 der Primärbeanspruchung konstant gesetzt. Für die jungfräuliche 
Werkstoffkurve wird während dieser Untersuchung die Parameter C10, n, N·K·T aus Tabelle 
6.3 gewählt und dabei nicht verändert.  
Die Schädigungsparameter werden hingegen mit der Einschränkung variiert, dass bezogen auf 
die Energiebetrachtung stets die gleiche Spannungserweichung hervorgerufen wird. Zunächst 
wird hierfür eine fiktive Schädigung bzw. Mullins-Effekt gewählt, die durch  
15 W50W  ,  (6.33) 
gekennzeichnet ist und somit dieses Modell eine ausgeprägte Spannungserweichung aufweist. 
Die Parameter r, m, , die diese Schädigung in der FEM hervorrufen, werden im Folgenden 
als Parametersatz 0 bezeichnet und sind in Tabelle A.1 (vgl. Anhang A4.3) abgebildet. Auf 
Basis dieser „optimalen“ Kombination wird im ersten Schritt der Wert für r sowohl 
verhältnismäßig erhöht (Parametersatz 1) als auch entsprechend reduziert (Parametersatz 2) 
(Tabelle A.1). Anschließend werden die beiden „frei wählbaren“ Parameter m,  dahingehend 
angepasst, dass die formulierte Bedingung aus Gl. (6.33) erfüllt wird. Analog wird für m 
(Parametersatz 3 und 4) und  (Parametersatz 5 und 6) vorgegangen. Bei den resultierenden 
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W5 ergeben sich leichte Abweichungen zur Gl. (6.33) bzw. zum Parametersatz 0 aufgrund der 
reduzierten Anpassungsgüte, da lediglich zwei Parameter zu kalibrieren sind.  
Im Gegensatz hierzu fallen die Unterschiede bei dem hier verwendeten anisotropen 
Schädigungsmodell deutlicher aus, was u.a. auf die Berücksichtigung der primären 
Restdehnung zurückzuführen ist (Bild 6.16 bis Bild 6.18). Die Simulationsstudie zeigt, dass 
insbesondere die primäre und sekundäre Restdehnung Rest,primär und Rest,sekundär bei 
zunehmende Werten für r abnehmen. Damit resultieren gleichzeitig für die stationären 
spannungserweichten Verformungsarbeiten in der Primär- und Sekundärbeanspruchung (in 
90°-Richtung) W5 und W10 ebenfalls eine ausgeprägte Abnahme, wohingegen die 
Verformungsarbeit für die erstmalige Sekundärbeanspruchung bei der Variation von r nahezu 
konstant bleibt. Der Einfluss des Schädigungsparameters r auf die deformationsinduzierte 
Anisotropie ist folglich bei der Energiebetrachtung ähnlich wie bei der isotropen Schädigung 
(Mullins-Effekt), dass bereits in Kapitel 6.1 vorgestellt worden ist [OR99; NN13a]. 
Bild 6.17 und Bild 6.18 verdeutlichen, dass im Unterschied zu r die Schädigungsparameter m 
und  eine umgekehrte Ausprägung des richtungsabhängigen Mullins-Effekts bewirken. Die 
Zunahme von den Werten dieser Parameter führt dementsprechend ebenfalls zur Zunahme der 
primären und sekundären Restdehnung (unter der Bedingung aus Gl. (6.33)) und damit auch 
zur Zunahme von W5 und W10. D.h., dass diese Parameter den anisotropen Mullins-Effekt im 
Vergleich zur isotropen Spannungserweichung (vgl. Kapitel 6.1) genau umgekehrt 
beeinflussen.  
 
Bild 6.16: Einfluss des Schädigungsparameters r auf den anisotropen Mullins-Effekt bei einer 
Sekundärbeanspruchung in 90°-Richtung;  = 100%; jungfräuliche Beanspruchung von 
S-SBR; N330; 80phr mit einer fiktiven Schädigung von W5,isotrop =0,5.W1 
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Bild 6.17: Einfluss des Schädigungsparameters m auf den anisotropen Mullins-Effekt bei einer 
Sekundärbeanspruchung in 90°-Richtung;  = 100%; jungfräuliche Beanspruchung von 
S-SBR; N330; 80phr mit einer fiktiven Schädigung von W5,isotrop =0,5.W1 
 
Bild 6.18: Einfluss des Schädigungsparameters  auf den anisotropen Mullins-Effekt bei einer 
Sekundärbeanspruchung in 90°-Richtung;  = 100%; jungfräuliche Beanspruchung von 
S-SBR; N330; 80phr mit einer fiktiven Schädigung von W5,isotrop =0,5.W1 
Bei dieser Parameterstudie muss jedoch darauf hingewiesen werden, dass die hieraus 
gewonnenen Erkenntnisse lediglich mit Einschränkungen zu bewerten sind. Denn die 
Bedingung aus Gl. (6.33) führt dazu, dass sich bei der „aktiven“ Änderung eines Parameters 
gleichzeitig die weiteren Parametern bei der Modellanpassung sich ändern und damit im 
Prinzip der gesamte Parametersatz variiert und ihr Einfluss auf die deformationsinduzierte 
Anisotropie betrachtet wird. Weiterhin kann aus der einfachen eindimensionalen 
Energiebetrachtung nicht ohne weiteres auf den dreidimensionalen Spannungs-Dehnungs-
Verlauf schlussgefolgert werden. Für den Vergleich der resultierenden primären und 
sekundären (90°-Richtung) Spannungs-Dehnungs-Kurven sei jedoch an dieser Stelle auf den 
Anhang A4.3 und Bild A.34 verwiesen. 
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6.4 Beschreibung eines Elastomerbauteils in der FEM 
6.4.1 Radialbeanspruchung eines rotationssymmetrischen Elastomerbauteils in zwei 
Belastungsrichtungen  
Nachdem in Kapitel 6.3 die Modelle an Elastomerproben validiert werden, die zur 
Werkstoffcharakterisierung dienen und damit einen homogenen Deformationszustand im 
betrachteten Probenbereich aufweisen, wird im Folgenden ein realitätsnahes Elastomerbauteil 
betrachtet. Dieser soll ein rotationssymmetrisches, dynamisch hochbeanspruchtes 
Fahrwerkslager darstellen. Ein Fahrwerkslager, auch Elastomerbuchse genannt, wird in der 
Fahrzeugtechnik eingesetzt, um das NVH-Verhalten (Noise-Vibration-Harshness) optimal 
einzustellen. Darüber hinaus werden von elastomeren Fahrwerkslagern folgende Funktionen 
gefordert: 
 Kräfte übertragen,  
 definierte Bewegungen ermöglichen, 
 Geräusche isolieren und  
 Schwingungen dämpfen [HEG11]. 
Der resultierende Zielkonflikt zwischen Fahrkomfort (Akustik) und Fahrdynamik 
(Fahrsicherheit) hat für ein elastomeres Fahrwerkslager zur Folge, dass es im Idealfall in 
verschiedenen Richtungen unterschiedliche Steifigkeiten aufweisen soll (vgl. Bild 1.1). 
Oftmals wird zur Komfortverbesserung für die Vertikaldynamik (im 
Fahrzeugkoordinatensystem: Z-Achse) weiche Elastomerlager gefordert, während in der 
Fahrzeug-Y-Achse, also in der Querdynamik, harte Lager ein präzises Lenkverhalten 
begünstigen. Die Einstellung dieses Steifigkeitssplits wird durch die deformationsinduzierte 
Anisotropie von Elastomeren maßgeblich beeinflusst.  
Fahrwerkslager sind i.d.R. Gummi-Metall-Verbundteile bestehend aus zwei konzentrisch 
angeordneten Metallhülsen. Die elastomere Komponente des Gummilagers ist an diese 
Metallhülsen anvulkanisiert, sodass keine Relativbewegung zugelassen wird. Darüber hinaus 
weisen die Hülsen und damit auch die Elastomerkomponente in Axialrichtung optimierte 
Geometrien auf, um zum einen die oben genannten Zielkonflikte bestmöglich aufzulösen und 
zum anderen die drei translatorischen und die drei rotatorischen Steifigkeiten genau 
abzustimmen.  
Für die Untersuchung des richtungsabhängigen Mullins-Effekts wird von der 
Fa. Mubea Fahrwerksfedern GmbH und Fa. STOMIL SANOK S.A. ein idealisiertes 
Fahrwerkslager eigens konstruiert und quasistatisch untersucht (Bild 6.19). Dabei werden 
Hülsen verwendet, die eine durchgehend zylindrische Geometrie bzw. konstanten 
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Durchmesser in Axialrichtung aufweisen und auf diese Weise eine möglichst homogene 
Verformung in der jeweiligen Belastungsrichtung herbeiführen (Bild 6.23a)). Desweiteren 
wird ein Übermaß der Elastomerkomponente hier vermieden, obwohl mit diesem 
konstruktiven Eingriff bei Elastomerlagern üblicherweise sowohl eine Steifigkeitserhöhung in 
radialer Richtung als auch die Einstellung der gewünschten torsionsweichen Eigenschaften 
erfolgen. Zusätzlich werden diese Bauteileigenschaften mit schwachgefüllten 
Elastomermischungen erreicht, die gleichzeitig eine geringere dynamische Verhärtung der 
Elastomerlager zur Folge haben. Für die hier beschriebenen Untersuchungen ist dieses 
Übermaß nicht zielführend, da dieses eine primäre messtechnisch nicht erfassbare 
Beanspruchung aufgrund der Kalibrierung zur Folge hat und gleichzeitig die anschließende 
radiale Beanspruchung mit viskoelastischen Effekten behaftet ist. Nichtsdestotrotz lässt sich 
aus fertigungstechnischen Gründen während der Vulkanisation eine verhältnismäßig geringe 
Kalibrierung für dieses Lager nicht vermeiden.  
 
Bild 6.19: Elastomere Komponente des „idealisierten“ Elastomerlagers 
6.4.2 Abschätzung der Materialparameter 
Für die elastomere Komponente des Gummilagers wird ein auf Naturkautschuk (NR) 
basierendes, rußgefülltes und hochdämpfendes Elastomersystem mit 80 ShA verwendet. Die 
Shore Härte A ist ein einfach zu ermittelndes Härtemaß für Elastomere und spiegelt das 
Ergebnis aus einem genormten Eindrückversuch wieder [NN12b]. Die Härte von Elastomeren 
wird oftmals für die Beschreibung von mechanischen Eigenschaften herangezogen. Auf diese 
Weise kann eine erste Steifigkeitsabschätzung getroffen werden, ohne dass der hohe Aufwand 
von uniaxialen Zugdehnungen erforderlich ist. Dabei ist hier hervorzuheben, dass die 
Härteprüfung lediglich eine Abschätzung darstellt und nicht notwendigerweise das uniaxiale 
Werkstoffverhalten des Elastomerwerkstoffs wiedergibt. Grundlage hierfür ist die 
Bestimmung einer Korrelation zwischen der Shore Härte und dem Schubmodul. Der damit 
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berechnete Schubmodul G kann unmittelbar in den Materialparameter C10 überführt werden 
[Ogd72].  
G
2
1C10   (6.34) 
Diese Vorgehensweise wird für die hier eingesetzte Kautschukmischung aufgrund des 
Mangels an detaillierten Werkstoffdaten ebenfalls angewendet. In der Literatur finden sich 
verschiedene Ansätze, um aus der Shore Härte den Schubmodul bzw. einen Elastizitätsmodul 
zu bestimmen [Gen58; SL90; KS06]. Auf ihre genaue Formulierung wird in Anhang A4.4 
näher eingegangen. Hier wird der empirische Ansatz aus [BK82] verwendet, der einen 
exponentiellen Zusammenhang zwischen der Shore Härte und dem Schubmodul G herstellt.  
H04510860G ,,   (6.35) 
H Shore Härte nach Härteprüfung A 
Mit Gl. (2.17) und Gl. (6.35) lässt sich ein uniaxiales Werkstofferhalten „vorhersagen“. 
Dieser wird als experimentell ermittelter Spannungs-Dehnungs-Zusammenhang angenommen 
und auf Basis dessen das in Gl. (6.18) vorgestellte, in der FEM implementierte Modell 
kalibriert. Da die Ausprägung des Mullins-Effekts für diesen Werkstoff nicht bekannt ist und 
auch durch die Schubmodul-Shore-Härte-Relation nicht beschrieben wird, wird für die 
Anwendung des anisotropen (sowie des isotropen) Schädigungsmodells die 
Schädigungsparameter aus Tabelle 6.3 herangezogen.  
6.4.3 Vergleich von Versuch und Simulation  
In Bild 6.20 ist der zyklische Be- und Entlastungsprozess des experimentellen Versuchs am 
idealisierten Gummilager dargestellt. Im ersten Schritt wird die zylindrische Hülse bzw. die 
Welle radial in X-Richtung translatorisch verschoben, so dass in den weiteren fünf 
Freiheitsgraden die innere Hülse starr gelagert ist und damit in diesen Richtungen keine 
Bewegungen zugelassen werden. Damit wird die Elastomerkomponente in diesem zur X-
Richtung positiv orientierten Segment auf Druck beansprucht. Anschließend wird die 
ebenfalls kraftgeregelte Last wieder vom Bauteil entnommen. Die erneute Beanspruchung im 
folgenden Schritt wird in Y-Richtung (orthogonal zu primären Belastungsrichtung) appliziert 
(Bild 6.20).  
Im Unterschied zum Experiment (welchem zwei Vorkonditionierzyklen der eigentlichen 
Messung vorgeschaltet sind, Bild 6.21) ist bei der FE-Simulation ein Vorkonditionierzyklus 
zur Aufbringung des Mullins-Effekts ausreichend (vgl. Kapitel 2.4.2 und Kapitel 6.1). 
Obwohl dieser Versuch bei Elastomerlagern nach der VDA-Richtlinie 675 460 zulässig ist, 
werden in der Praxis üblicherweise sogenannte 4-Quadranten-Messungen angewendet 
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[NN95]. D.h. das rotationssymmetrische Elastomerbauteil wird alternierend in der positiven 
(mit positiver X-Auslenkung und positivem Fx) und negativen (mit negativer X-Auslenkung 
und negativem Fx) Belastungsrichtung beansprucht. Auf diese Weise lässt sich das reale 
Bauteilverhalten eines Fahrwerkslagers bspw. beim Ein- und Ausfedern abbilden. Dabei 
können die Lasten durchaus unsymmetrisch verteilt sein. Bei diesen zwei Versuchsmethoden 
können sehr unterschiedliche Steifigkeiten für das Elastomerlager ermittelt werden und damit 
auch sehr unterschiedliche Beurteilungen bzgl. der Bauteilfähigkeit resultieren. Im Rahmen 
dieser Untersuchung ist jedoch eine Beanspruchung des Bauteils ausschließlich in positiver X-
Richtung (in der Sekundärbeanspruchung ausschließlich in positiver Y-Richtung) zielführend 
bzw. diese zweistufige Belastungsart ruft eine höhere Ausprägung des sich einstellenden 
richtungsabhängigen Bauteilverhaltens hervor.  
 
Bild 6.20: Zyklische Simulation des idealisierten Elastomerlagers mit Änderung der radialen 
Belastungsrichtung 
In Bild 6.21 sind die experimentellen Versuchsergebnisse der FE-Simulation 
gegenübergestellt. Hierbei kann festgestellt werden, dass sowohl die Anwendung der 
isotropen Schädigung (inkl. Neo-Hooke-Modell, Bild 6.21a)) als auch des anisotropen 
Schädigungsmodells (Bild 6.21b)) eine deutlich höhere Bauteilsteifigkeit vorhersagt als es 
tatsächlich im Experiment ermittelt wird. Dies kann zum einen auf die nicht ausreichend zur 
Verfügung stehenden Werkstoffkenndaten zurückgeführt werden, da sowohl für das 
jungfräuliche Werkstoffverhalten als auch für die Ausprägung des Mullins-Effekts keine 
Datenbasis vorliegt. Zum anderen wird der Unterschied von Versuch und Simulation u.a. 
aufgrund der eingeschränkten Zulässigkeit für die Anwendung der Schubmodul-Shore-Härte-
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Relation aus Gl. (6.35) verursacht. Zusätzlich ist der Einfluss der Beschreibungsgüte von den 
hier angewendeten Modellen nicht zu vernachlässigen. Weiterhin wird festgestellt, dass bei 
der Anwendung des anisotropen Schädigungsmodells die Ausprägung der 
Spannungserweichung im Vergleich zur isotropen Schädigung mit dem Neo-Hooke-Modell 
signifikant geringer ist. Dieser Unterschied entsteht, da der auf der nicht-Gauß’schen 
Netzwerktheorie basierende Langevin-Ansatz bei einer Druckbeanspruchung im Gegensatz 
zum invariantenbasierten Neo-Hooke-Modell deutlich niedrigere Werkstoffantworten 
zurückgibt. Für eine detailliertere Gegenüberstellung sei an dieser Stelle auf Anhang A4.1 
verwiesen.  
 
Bild 6.21: Kraft-Weg-Verläufe bei einer zweistufigen Radialbeanspruchung und 
Gegenüberstellung von Experiment und Simulation mit a) isotropen Schädigung und 
Neo-Hooke-Modell und b) anisotropem Schädigungsmodell 
Um die Leistungsfähigkeit des hier verwendeten anisotropen Schädigungsmodells 
herauszustellen, wird ein qualitativer Vergleich von Versuch und Simulation vorgenommen 
(Bild 6.22). Hierfür werden im ersten Schritt die erforderlichen mechanischen Arbeiten W in 
der erstmaligen und stationären (spannungserweichten) Belastung in X-Richtung sowie in der 
ersten Belastung in der neuen Belastungsrichtung (Y-Richtung) ermittelt (Bild 6.22a) und 
Gl. (6.36)).  
sFW   (6.36) 
Diese werden anschließend jeweils zu der zugehörigen mechanischen Arbeit der erstmaligen 
Belastung W1 in Verhältnis gesetzt und auf diese Weise normiert. Sowohl im Versuch als 
auch in den beiden Simulationen kann dabei festgestellt werden, dass aufgrund einer 
vormaligen Beanspruchung eine ausgeprägte Spannungserweichung eintritt und die normierte 
mechanische Arbeit W5,norm demzufolge deutlich abfällt. Dabei tritt dieser Energieverlust bei 
der Anwendung der isotropen Schädigungsformulierung mit dem Neo-Hooke-Modell im 
Vergleich zum anisotropen Schädigungsmodell und zum Versuch ausgeprägter aus. Hierbei 
ist zu beachten, dass die Berücksichtigung der auftretenden Restdehnung bzw. der 
„Restauslenkung“ in Belastungsrichtung sowohl im anisotropen Schädigungsmodell als auch 
im Versuch eine deutlich geringere Auslenkung für das Erreichen der maximalen Belastung 
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(vom kraftlosen Zustand) hervorruft und damit jeweils einen geringeren W5,norm vermuten 
lässt.  
 
Bild 6.22: a) Energiebetrachtung und b) Steifigkeitsbetrachtung zum richtungsabhängigen 
Bauteilverhalten aufgrund des anisotropen Mullins-Effekts  
Während bei der isotropen Schädigungsbetrachtung in der FEM W6,norm deutlich unterhalb 
von W1,norm sich befindet, wird beim anisotropen Schädigungsmodell W1,norm und W6,norm 
entsprechend dem experimentellen Versuch jeweils auf ähnlichem Niveau simuliert. 
Ursächlich hierfür ist zum einen, dass bei der isotropen Schädigung die in X-Richtung erfolgte 
induzierte Spannung in allen Richtungen, also auch in Y-Richtung im gleichen Maße 
berücksichtigt wird. Zum anderen resultiert aus der Restauslenkung in X-Richtung, dass die 
innere zylindrische Hülse während des sekundären Belastungsschrittes in Y-Richtung zur 
Aufnahme nicht konzentrisch positioniert ist. Damit wird eine Scherbeanspruchung der 
elastomeren Komponente vom Gummilager erzeugt, die mit der radialen Beanspruchung in Y-
Richtung überlagert ist und damit eine erhöhte mechanische Arbeit W6,norm erfordert.  
Bei der Gegenüberstellung der resultierenden (normierten) Steifigkeiten im Versuch und in 
der Simulation in Bild 6.23b) verhält es sich aufgrund dieser nicht idealen 
Radialbeanspruchung in Y-Richtung ähnlich. Die überlagerte radiale Druck- und 
Scherbeanspruchung des Elastomerlagers aufgrund der „primären“ Restauslenkung sX,rest kann 
mit dem anisotropen Schädigungsmodell nachgewiesen werden (Bild 6.22). Während bei der 
„jungfräulichen“ Beanspruchung in X-Richtung (Bild 6.22a)) eine gleichmäßig verteilte, zur 
X-Z-Symmetriebene symmetrische Verformung des Elastomerlagers zu beobachten ist, zeigt 
Bild 6.22b) eine erhöhte Verformung im positiven X-Segment des Bauteils und damit zur Y-
Z-Ebene asymmetrische Dehnungsverteilung. D.h., die aus der vorherigen Beanspruchung 
hervorgerufene Restauslenkung verursacht genau im gleichen Segment des Elastomerlagers 
die Scherbeanspruchung. Diese Darstellung stellt auch die Auswirkungen der Restauslenkung 
in X-Richtung heraus. Demzufolge weisen sowohl die Simulation mit dem anisotropen 
Schädigungsmodell als auch das Experiment aufgrund der geringeren Auslenkung (von der 
Restauslenkung sX,rest bis zur Auslenkung bei Fx,max) höhere Steifigkeiten C5,norm auf. 
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Insgesamt zeigt dieses Simulationsbeispiel an einem realitätsnahen Elastomerbauteil, dass bei 
qualitativer Betrachtung die Berücksichtigung der deformationsinduzierten Anisotropie des 
Mullins-Effekts in der FEM die Bauteilvorhersage verbessert.  
 
Bild 6.23: Deformationsverteilung im Elastomerlager bei der Anwendung des anisotropen 
Schädigungsmodells und a) einer primären Beanspruchung von Fx = 2500 N und b) 
einer sekundären Beanspruchung von Fy = 1250 N 
äquibiaxial Zug /uniaxial Druck
uniaxial Zug /äquibiaxial Druck x
y
1. Belastung in X-Richtung 2. Belastung in Y-Richtung
a) b)
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Der Fokus in der vorliegenden Arbeit liegt in der experimentellen Untersuchung des 
deformationsinduzierten richtungsabhängigen Werkstoffverhaltens von gefüllten 
Elastomeren. Das quasistatische, mechanische Werkstoffverhalten von gefüllten Elastomeren 
wird dabei maßgeblich von der maximal aufgebrachten Dehnungshöhe in der 
Deformationshistorie beeinflusst und ist durch den Mullins-Effekt, d.h. die sich einstellende 
Spannungserweichung charakterisiert. Darüber hinaus wird der Mullins-Effekt maßgeblich 
von der Änderung der Belastungsrichtung relativ zur vorher applizierten Belastung bestimmt. 
Demnach weist das Elastomer aufgrund seiner Deformationshistorie ein richtungsabhängiges 
Werkstoffverhalten auf.  
Die deformationsinduzierte Anisotropie des Mullins-Effekts lässt sich dabei lediglich durch 
mehrstufige Versuche mit sich ändernden Belastungsrichtungen identifizieren, die eine 
geeignete Probekörpergeometrie sowie eine geeignete Prüfmethodik erfordern. Der hohe 
Aufwand für die experimentelle Erfassung dieses Phänomens ist sicherlich ein Grund für die 
geringe Anzahl an Arbeiten auf diesem Gebiet. D.h., obwohl Mullins bereits 1948 die 
Richtungsabhängigkeit des Mullins-Effekts experimentell belegen konnte [Mul48], wird in 
der Literatur auf den Mangel an geeigneten experimentellen Werkstoffdaten hingewiesen, die 
für die konstitutive Berücksichtigung dieses Phänomens in Materialmodellen notwendig ist. 
Insbesondere die heute verfügbaren Rechnerkapazitäten ermöglichen, den Mullins-Effekt und 
deren maßgeblichen Einfluss auf das elastomere Spannungs-Dehnungs-Verhalten in der 
Finiten-Elemente-Methode (FEM) von Elastomerbauteilen miteinzubeziehen. Daher ist es 
umso mehr erforderlich, die deformationsinduzierte anisotrope Spannungserweichung 
umfassend zu untersuchen, um einen Beitrag zur Charakterisierung von verstärkten 
Elastomeren zu leisten, die über die unidirektionale Belastungsrichtung hinausgeht.  
Es kann im Rahmen der hier vorgestellten Untersuchungen experimentell nachgewiesen 
werden, dass eine vorherige Beanspruchung in einer neuen Belastungsrichtung ein 
Werkstoffverhalten hervorruft, das sich sowohl vom jungfräulichen als auch vom gleichsinnig 
spannungserweichten Spannungs-Dehnungs-Verhalten signifikant unterscheidet. Damit wird 
zum einen bestätigt, dass eine uniaxiale Spannungserweichung in einer Belastungsrichtung 
das Auftreten des Mullins-Effekts in jeder folgenden Belastungsrichtung nach sich zieht. Zum 
anderen kann gleichzeitig beobachtet werden, dass der Mullins-Effekt nach einer Änderung 
der Belastungsrichtung weniger stark ausgeprägt auftritt, als bei einer 
Sekundärbeanspruchung in der Schädigungsrichtung zu erwarten ist. Das sich einstellende 
Werkstoffverhalten ist somit wesentlich abhängig von der sekundären Belastungsrichtung. 
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Weiterhin zeigen die experimentellen Untersuchungen, dass die erstmalige Beanspruchung in 
der neuen Belastungsrichtung eine sekundäre, zusätzliche Spannungserweichung induziert. 
Um die deformationsinduzierte Anisotropie des Mullins-Effekts aufzuzeigen, werden die 
Verformungsarbeiten bezogen auf eine Volumeneinheit der relevanten Belastungszyklen 
gegenübergestellt. Es verdeutlicht, dass der anisotrope Energieverlust bzw. der anisotrope 
Mullins-Effekt bei einer zunehmenden Änderung der Belastungsrichtung für die 
Sekundärbeanspruchung abnimmt. Umgekehrt steigt der zusätzlich induzierte Mullins-Effekt 
in der Sekundärbeanspruchung, wenn der Winkel zwischen den Belastungsrichtungen 
vergrößert wird. 
Bei dieser Betrachtungsweise und Vorgehensweise ist die Berücksichtigung der primären 
Restdehnung von hoher Bedeutung, die jedoch nur rechnerisch und nicht während des 
Experiments möglich ist. Die primäre Restdehnung beeinflusst wesentlich die sekundären 
Dehnungshöhen und somit die resultierenden Verformungsarbeiten. Daher wird in dieser 
Arbeit zwischen dem aktuellen und dem Referenz-Dehnungsmaß unterschieden. Das aktuelle 
Dehnungsmaß gibt die gemessenen Verformungen an dem in der Primärbeanspruchung 
spannungserweichten Elastomer wieder. Das Referenz-Dehnungsmaß hingegen bereitet die 
Messdaten auf und berücksichtigt die aufgetretene primäre Restdehnung in der 
Sekundärbeanspruchung. Insbesondere in der sekundären 90°-Belastungsrichtung wird bei der 
Betrachtung des Referenz-Dehnungsmaßes die Korrelation zwischen einachsigem Mullins-
Effekt und Restdehnung nicht mehr festgestellt. Für die Querrichtung zur 
Primärbeanspruchung resultiert aus der primären Restdehnung eine Reststauchung, die 
wiederum zu einem größeren Verformungsbereich im aktuellen Dehnungsmaß führt, um im 
Vergleich zur 0°-Richtung das gleiche Referenz-Dehnungsmaß zu erreichen. Bzw. es wird im 
Druckbereich (bezogen auf das Referenz-Dehnungsmaß) bereits Verformungsarbeit 
verrichtet. 
Das Phänomen der richtungsabhängigen Spannungserweichung kann bei allen hier 
untersuchten Elastomeren nachgewiesen werden. Dabei lässt sich feststellen, dass das 
Ausmaß des anisotropen (primären) Mullins-Effekts vom Füllstoffanteil, Füllstofftyp, 
Verstärkungssystem (Ruß oder Kieselsäure) sowie vom eingesetzten Kautschukpolymer 
signifikant beeinflusst wird. Insbesondere die entstehenden Verstärkungsmechanismen, wie 
hydrodynamische Verstärkung, Füllstoff-Polymer- und die Füllstoff-Füllstoff-
Wechselwirkung (Füllstoffnetzwerk) in gefüllten Elastomeren bestimmen maßgeblich das 
resultierende richtungsabhängige Spannungs-Dehnungs-Verhalten. Weiterhin kann eine 
Korrelation zwischen dem bekannten einachsigen und dem anisotropen Mullins-Effekt 
identifiziert werden. Elastomere bei denen bereits eine schwache Ausprägung des Mullins-
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Effekts nach einer vorherigen Beanspruchung auftritt, bei denen stellt sich auch ein schwach 
ausgeprägtes anisotropes Werkstoffverhalten aufgrund der Deformationshistorie ein.  
Bei der Gegenüberstellung des Mullins-Effekts (einachsiger, anisotroper und sekundärer 
Mullins-Effekt) und der jungfräulich aufgebrachten Verformungsarbeit kann ein nahezu 
konstantes Verhältnis festgestellt werden. Besonders bei der Variation des Füllstoffanteils bei 
gleichem Füllstofftyp wird die Korrelation zwischen primärer Verformungsarbeit und 
anisotropem Mullins-Effekt deutlich. Einschränkend muss hier erwähnt werden, dass beim 
anisotropen Mullins-Effekt eine größere Streuung vorliegt, die auf den Einfluss der primären 
Restdehnung zurückzuführen ist. Bei genauerer Betrachtung erlaubt dieser Vergleich 
gleichzeitig, die Neigung zum anisotropen Werkstoffverhalten aufgrund der 
Deformationshistorie von den untersuchten Vulkanisaten aufzuzeigen. Ölverstreckte 
Elastomersysteme weisen bspw. einen ausgeprägten Mullins-Effekt in jeder beliebigen 
sekundären Belastungsrichtung auf, obwohl die vorherige Beanspruchung lediglich in einer 
Belastungsrichtung erfolgt ist.  
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8.1 Zusammenfassung 
Die erstmalige Beanspruchung eines Elastomers in einer Richtung bewirkt nicht nur eine 
Spannungserweichung (Mullins-Effekt) in dieser Belastungsrichtung, sondern auch einen 
entsprechenden Effekt bei anschließender Deformation in einer beliebigen anderen Richtung. 
Jedoch ist nach einer Änderung der Belastungsrichtung der Mullins Effekt im Vergleich zur 
Richtung der ersten Beanspruchung nicht so stark ausgebildet. In Abhängigkeit von der 
Deformationshistorie zeigt der Werkstoff ein ausgeprägt anisotropes mechanisches Verhalten.  
In der Literatur fehlen jedoch nach heutigem Stand noch ausreichende und geeignete 
experimentelle Untersuchungen, um eine genauere numerische Bauteilauslegung durch die 
Berücksichtigung des richtungsabhängigen Werkstoffverhaltens zu ermöglichen. Daher wird 
zunächst in Kapitel 3 eine geeignete Probekörpergeometrie und Prüfmethodik für die 
vergleichsweise aufwendige experimentelle Identifikation dieses Phänomens entwickelt. Da 
sich die unter dem Sammelbegriff Mullins-Effekt auftretenden Entfestigungserscheinungen 
sich nicht nur auf die Spannungsreduktion beschränken, wird insbesondere der Einfluss der 
auftretenden Restdehnung im primären Belastungsschritt auf die deformationsinduzierte 
Anisotropie und ihre richtungsabhängige Berücksichtigung untersucht.  
Um den anisotropen Mullins-Effekt zu quantifizieren bzw. das resultierenden 
Werkstoffverhalten in den unterschiedlichen Belastungsrichtungen zu vergleichen, werden die 
Verformungsarbeiten (pro Volumeneinheit) der primären Belastungsrichtung und der 
Beanspruchung nach einer Richtungsänderung (Sekundärbeanspruchung) gegenübergestellt. 
Die dabei resultierenden und hier verwendeten Maße zeigen, dass der anisotrope (primäre) 
Energieverlust (Mullins-Effekt) mit der Zunahme der Richtungsänderung abnimmt, während 
es sich beim sekundären Mullins-Effekt umgekehrt verhält. Damit kann experimentell 
nachgewiesen werden, dass die Richtungsänderung nach einer vorherigen Beanspruchung 
signifikant das entstehende Werkstoffverhalten beeinflusst.  
Im Interesse einer umfassenderen Beurteilung des anisotropen Mullins-Effekts wird in Kapitel 
4 der Einfluss der aktiven Füllstoffe Ruß und Kieselsäure (Silica) untersucht. Besonders der 
Einfluss der Rußeigenschaften, bspw. der spezifischen Oberfläche, der Struktur sowie des 
Rußanteils wird experimentell herausgearbeitet. Ein Vergleich zwischen den ruß- und 
kieselsäuregefüllten Elastomeren sowie von verschiedenen Kautschukpolymere liefern 
weitere Erkenntnisse zum anisotropen Werkstoffverhalten von verstärkten Elastomeren. 
Grundsätzlich lässt sich dabei nachweisen, dass eine ausgeprägtere Verstärkung der Mischung 
mittels Füllstoffanteil oder Füllstofftyp eine ähnlich stärkere Ausbildung des anisotropen 
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Mullins-Effekt bewirkt, wie es bereits beim einachsigen Mullins-Effekt bekannt ist. Für die 
Visualisierung der richtungsabhängigen Spannungserweichung wird die Gegenüberstellung 
der relativen Energieverluste (Mullins-Effekt) und der aufgebrachten primären 
Verformungsarbeit (pro Volumeneinheit) vorgeschlagen, um die resultierenden anisotropen 
Werkstoffeigenschaften der untersuchten Elastomersysteme zu identifizieren. Dabei lässt sich 
feststellen, dass die Beimengung von Weichmachern signifikant die Neigung zur 
deformationsinduzierten Anisotropie von Elastomeren reduziert. D.h., bei ölverstreckten S-
SBR-Mischungen bewirkt eine Beanspruchung in einer Belastungsrichtung eine 
Spannungserweichung, die sich in den Spannungs-Dehnungs-Kurven einer beliebigen 
folgenden Belastungsrichtung ausgeprägt wiederfinden lässt.  
In Kapitel 5 werden die Untersuchungen auf biaxiale Beanspruchungszustände erweitert, um 
den Einfluss der Richtungsabhängigkeit auf die im praktischen Einsatz vorwiegend 
auftretenden mehrachsigen Beanspruchungen zu beschreiben. Hierfür wird eine für diese 
Prüfung geeignete biaxiale Zugprüfmaschine konstruiert. Diese Prüfmaschine mit der 
geeigneten Kreuzprobengeometrie ermöglicht zum einen mehrmalige Änderungen der 
Belastungsrichtung zerstörungsfrei und ohne Umspannen an der Elastomerprobe 
vorzunehmen und zum anderen nach einer richtungsabhängigen Spannungserweichung die 
Werkstoffantwort bei einem anschließenden beliebigen Deformationsmodus experimentell zu 
untersuchen. Zur Berücksichtigung der deformationsinduzierten Anisotropie in der Finiten-
Elemente-Methode wird in Kapitel 6 ein in der kommerziell verfügbaren FE-Software 
ABAQUS standardmäßig implementiertes Materialmodell zur Berücksichtigung des isotropen 
Mullins-Effekts mittels einer benutzerdefinierten Unterroutine anisotrop erweitert. Die 
Vergleichssimulationen zeigen, dass die simulative Berücksichtigung des anisotropen 
Mullins-Effekts die experimentellen Versuchsergebnisse qualitativ besser nachbildet. 
Nichtsdestotrotz kann gleichzeitig aufgezeigt werden, dass eine phänomenologische 
Beschreibung des anisotropen Mullins-Effekts nur eine unzureichende Simulationsgüte mit 
sich bringt.  
8.2 Summary 
The first uniaxial extension of reinforced rubber materials causes stress softening (the Mullins 
effect) not only in this loading direction but in any other direction of subsequent extension. 
However, the Mullins effect is less pronounced after a change of loading direction than in the 
direction of the initial loading. Due to the deformation history mechanical behaviour of the 
the rubber vulcanisate is distinctly anisotropic. 
The few papers concerned with modelling the anisotropic Mullins effect refer to the lack of 
experimental material data related to the direction dependent stress softening. To trace the 
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anisotropic Mullins effect, firstly the standard test method for characterization of the isotropic 
mechanical behaviour must be extended in Chapter 3. The appropriate type of specimen 
enables to perform multiple load steps with alternating load directions. After repeated 
stretching in the same direction, a subsequent first uniaxial loading in any other direction is 
characterized by a stiffer stress–strain behavior compared with the stabilized curve of the 
previous primary load. Due to the high relevance of the primary permanent set for this 
experimental method and their strong influence on the secondary load step, the direction 
dependent consideration is studied.  
On behalf of a more comprehensive evaluation of the anisotropic Mullins effect the role of 
active filer like carbon black and silica was investigated in Chapter 4. In particular, not only 
the influence of basic properties of carbon blacks, such as specific surface area or structure, 
but also the influence of the amount incorporated was determined experimentally. The 
comparison of carbon black and silica filled vulcanisates provided more insights in the 
anisotropic material behaviour of reinforced elastomers. For the anisotropic (primary) Mullins 
effect a similar behaviour can be detected regarding the well-known one-dimensional Mullins 
effect. In summary, the vulcanisates soften high levelly in the primary load (one-dimensional 
Mullins effect) and in this way, they show a high level deformation induced anisotropy of the 
Mullins effect. For the visualization of the direction-dependent stress softening the 
comparison of the Mullins effect and the applied primary strain energy density is proposed to 
identify the resulting anisotropic material properties of the elastomer. The experimental study 
shows additionally, that for oil-extended elastomers the anisotropic material behaviour 
occurring from the deformation history is lower pronounced. In other words, the softening in 
one direction leads to a distinct isotropic softening in all further load directions.  
In Chapter 5 the study on the anisotropic Mullins effect is extended to biaxial deformation 
modes in order to investigate the influence of direction dependent softening on multiaxial 
deformations resulting in loaded rubber parts. For this a specific biaxial tensile testing 
machine is developed, which enables repeated loads with alternating load directions. 
Additionally, by using a cross shaped specimen arbitrary biaxial deformations can be applied 
on the rubber material. In Chapter 6 the deformation induced anisotropy of the Mullins effect 
is considered in the Finite-Element-Analysis (FEA). Therefore a well-known isotropic 
damage model in ABAQUS is extended anisotropicly by a user subroutine. The numeric 
validation shows that the consideration of the Mullins effect direction dependently improves 
the FEA prediction qualitatively. However, considering the experimental results the accuracy 
of the FEA based on this phenomenological model with anisotropic extension is not 
satisfactory.  
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9.1 Abkürzungen 
Abkürzung Bedeutung 
A Angström 
A, B, C Bezeichnung von Polymerketten 
ACM Acrylat-Kautschuk 
AG Aktiengesellschaft 
ASTM American Society for Testing and Materials 
AU Polyester-Urethan 
äb äquibiaxial 
BET nach den Autoren Brunnauer, Emmet und Teller benannt 
[BET38] 
biax biaxial 
BIR Bubble-Inflation-Rheometer 
BR Polybutadien 
BZ Beanspruchungszustand, Deformationsmodus 
CC Crosslink-zu-Crosslink 
CCA Cluster-Cluster-Aggregation 
CR Chloroprenkautschuk, Polychloropren 
CTAB Cetyltrimethylammoniumbromid 
DBP Dibutylpthtalat 
DPG Diphenylguanidin 
DIN Deutsches Institut für Normung 
E Ecke 
EPDM Ethylen-Propylen-Dien-Kautschuk 
F Festforderung 
F Fläche 
FE Finite-Elemente 
FEA Finite Element Analysis 
FEM Finite-Elemente-Methode 
GmbH Gesellschaft mit beschränkter Haftung 
INV Invariante 
IPC Institut für Physikalische Chemie 
K Kante 
LKW Lastkraftwagen 
M Mindestforderung 
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ME Mullins-Effekt 
MORPH Model of Rubber Phenomenolgy 
MR Mooney-Rivlin 
N normalvulkanisiert 
NH Neo-Hooke 
NR Naturkautschuk 
NVH Noise-Vibration-Harshness 
OAN Ölabsorptionszahl (Oil Absorption Number) 
Ogd Ogden 
PDMS Polydimethylsiloxan 
phr parts per hundred rubber 
PP Partikel-zu-Partikel 
ps pure shear 
R Rivlin 
RWTH Rheinisch-Westfälische Technische Hochschule 
SAXS Small Angle X-ray Scattering (Kleinwinkelstreumethoden) 
SBR Styrol-Butadien-Kautschuk 
ShA Shore Härte nach Härteprüfung Shore A 
Si Silan 
S-SBR Lösungs-Styrol-Butadien-Kautschuk 
TBzTD Tetrabenzylthiuramdisulfid 
TEM Transmissionselektronenmikroskopie 
TESPT Tetraethoxysilylpropyltetrasulfid 
UMAT User Material (Schnittstelle zu ABAQUS) 
uni uniaxial 
VDA Verband der Automobilindustrie 
VDI Verein Deutscher Ingenieure 
VOC Volatile Organic Compounds 
VSL Vinyl-Styrol-Lösungspolymer 
WAXS Wide Angle X-ray Scattering (Weitwinkelstreumethoden) 
W Wunschforderung 
ZnO Zinkoxid 
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9.2 Formelzeichen 
Formelzeichen Einheit Bedeutung 
A [J] freie (Helmholtz-Energie) 
dA, da  infinitesimale Fläche 
a  radialer Vektor 
a [MPa] Krümmungsparameter 
a  Längenkomponente des Netzwerkts 
B  linker Cauchy-Green Tensor 
BZHENCKY  Beanspruchungszustand auf Basis Hencky-Dehnungen 
BZINV  Beanspruchungszustand auf Basis der Invarianten 
BZLOG  Beanspruchungszustand auf Basis der logarithmischen 
Dehnungen 
C  rechter Cauchy-Green Tensor 
Cij [MPa] Materialparameter 
cwi  Gewichtungsfaktor 
D [s-1] Tensor für die Formänderungsgeschwindigkeit 
DA [MPa] Bindungsenergie sämtlicher aktiver Kettenenden 
d  Schädigungsparameter 
d()  kontinuierlicher Schädigungsparameter 
d()  diskontinuierlicher Schädigungsparameter 
0,, rnd   mikroskopische Geometrie des Füllstoff-Aggregatnetzwerks 
E [MPa] Elastizitätsmodul 
E  Ecke 
Eel [J] Elastische Energie 
Everformt [J] Verformungsenergie 
E3  euklidischer Raum 
F [N] Radialkraft 
F  Fläche 
F  Deformationstensor 
f [N] Rückstellkraft 
df [N] infinitesimale Kraft 
GA [MPa] Schubmodul der weichen Füllstoffcluster 
Gc [MPa] Schubmodul auf Basis der chemischen Netzknoten 
Gph [MPa] Schubmodul auf Basis des Phantomnetzwerks bzw. der 
topologischen Behinderungen 
Gm [MPa] Schubmodul 
 [ShA] Shore Härte nach Härteprüfung A 
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  Verschiebungsgradient 
I1, I2, I3  Invarianten des Cauchy-Green-Tensors 
I1,aktuell  1. Invariante während der Deformation 
I1,äb  1. Invariante beim äquibiaxialen Deformationsmodus 
I1,Beanspruchung  1. Invariante bei einem real vorliegenden 
Deformationsmodus 
I1,max  maximaler Wert 1. Invariante in der Deformationshistorie 
I1,ps  1. Invariante beim pure-shear-Deformationsmodus 
I1,uni  1. Invariante beim uniaxialen Deformationsmodus 
I1,w  1. (wahre) Invariante auf Basis der logarithmischen 
Dehnungen 
I(q)  Intensität 
J  Jakobi-Determinante 
K  Kante 
k [J/K] Boltzmann-Konstante 
k [nm-1] Wellenfaktor der gestreuten Welle 
k [MPa] Tangentensteifigkeitsmatrix 
k0 [nm-1] Wellenfaktor der einlaufenden Welle 
L  Streckung in i-te Belastungsrichtung 
l  Kettensegmentwinkel 
lx , ly [mm] Einspannlänge in X- bzw. Y-Richtung 
L0 [mm] durschnittlicher Kettenendenabstand 
dl [mm] Auslenkung 
m  Dehnmodenexponent 
mi  Knotenpunkte auf der Kugeloberfläche 
N  Anzahl der Netzkettensegmente 
n  Kettensegmentanzahl 
N  Normalenvektor 
N0  Anzahl der aktiven Ketten 
P [MPa] 1. Piola-Kirchhoff-Spannungstensor 
p [MPa] hydrostatischer Druck 
Pi  materieller Punkt 
P(r)  Wahrscheinlichkeit 
p(r)  Wahrscheinlichkeitsdichte 
 nPˆ    
Q [J] Wärmeenergie
q [nm-1] Streuvektor
R  Rotationstensor 
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R [mm] Entschärfungsradius 
r [mm] aktueller Kettenendenabstand 
r, m,  Schädigungsparameter in [OR99] 
rj [MPa] Residuen der gegenübergestellten Spannungen 
r0 [mm] Ausgangs-Kettenendenabstand 
S [J/K] Entropie 
S  
S [Mpa] 2. Piola-Kirchhoff-Spannungstensor 
Sdyn [Mpa] dynamische Steifigkeit 
s [mm] Radialweg 
s  Laufvariable 
SgKraft  Kraft-Signal 
Sgverformt  Verformungssignal 
S²  Einheitssphäre 
S [J/K] Entropieänderung des gesamten Polymernetzwerks 
T, t [MPa] Spannungsvektoren 
T [°C] Temperatur 
U  Rechtsstrecktensor 
V  Linksstrecktensor 
t [%] Parameter zur Beschreibung des Wendepunkts 
V [mm³] Volumeneinheit 
W [J] Freie Energie 
W [MPa] Formänderungsenergiedichte 
w [MPa] spezifische freie Energie 
w  Spintensor 
WA [MPa] Energieanteil der weichen Füllstoffcluster 
Wc [MPa] Energieanteil auf Basis der chemischen Netzknoten 
Wcc [MPa] Energiebeitrag des ungefüllten Polymernetzwerks 
Wdev [MPa] deviatorischer Anteil der Formänderungsenergiedichte 
WGesamt [MPa] Gesamte Formänderungsenergiedichte 
WLangevin [MPa] Formänderungsenergiedichte der Langevin-Funktion 
WMR [MPa] Formänderungsenergiedichte des Mooney-Rivlin-Modells 
WNH [MPa] Formänderungsenergiedichte des Neo-Hooke-Modells 
WOgd [MPa] Formänderungsenergiedichte des Ogden-Modells 
Wph [MPa] Energieanteil auf Basis des Phantomnetzwerks bzw. der 
topologischen Behinderungen 
Wpp [MPa] Energiebeitrag des Füllstoff-Polymernetzwerks 
WR [MPa] Formänderungsenergiedichte des Rivlin-Ansatzes 
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WR [MPa] Energieanteil der Polymermatrix 
Wvol [MPa] volumetrischer Anteil der Formänderungsenergiedichte 
W0 [MPa] jungfräuliche Formänderungsenergiedichte 
W1 , W1.Zyklus [MPa] Verformungsarbeit (pro Volumeneinheit) für die 
jungfräuliche Beanspruchung 
W5 , W5.Zyklus [MPa] Verformungsarbeit (pro Volumeneinheit) für die 
spannungserweichte Beanspruchung 
X  hydrodynamischer Verstärkungsfaktor 
x, X  Ortsvektor 
xi  x-Komponente der Positionskoordinaten auf der 
Einheitssphäre 
yi  y-Komponente der Positionskoordinaten auf der 
Einheitssphäre 
U [J] innere Energie 
U  normierte Einheitssphäre 
u  Verschiebungsvektor 
zi  z-Komponente der Positionskoordinaten auf der 
Einheitssphäre 
 , L-1  inverse Langevin-Funktion 
L  Fitparameter zur Beschreibung des Nachgebens der 
topologischen Behinderung 
 [%] Dehnungsdifferenz 
  Parameter der endlichen Netzkettenverstreckbarkeit  
 [MPa] Spannungsdifferenz 
  Verzerrungstensor 
b [%] biaxiale Dehnung 
i [%] aktuelle Dehnung 
max [%] Maximale Dehnung in der Deformationshistorie 
norm [-] normierte Dehnung 
Primär [%] Dehnungen in der Primärbeanspruchung 
rest [%] Restdehnung 
Sekundär [%] Dehnungen in der Sekundärbeanspruchung 
w [%] wahre Dehnung 
x , y [%] technische Dehnung in X- bzw. Y-Richtung 
 [phr] Füllstoffanteil 
  Füllstoffvolumenbruch 
 [°] Streuwinkel 
  Kugelkoordinaten 
eff  effektiver Füllstoffvolumenbruch 
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*  mechanischer Gelpunkt 
()  irreversible Schädigungsenergie in [OR99] 
 dm    
  Bindungswinkel 
  Schädigungsfunktion in [OR99] 
  Streckung der weichen Fülstoffcluster 
rest  Reststreckung 
rest ()  richtungsabhängige Reststreckung 
w [nm] Wellenlänge 
d
m   maximal erreichte intrinsische Dehnung in der Richtung d 
‘  intrinsische Streckung 
i ;i [MPa] Materialparameter 
  Drehwinkel um den Bindungswinkel  
 [MPa] Cauchy-Spannungstensor 
AF [MPa] Außenfaserspannung 
eb [MPa] äquibiaxiale Spannung 
Experiment,i [MPa] experimentell ermittelte Spannungen 
FEM [MPa] resultierende Spannung aus der FEM 
i [MPa] technische Spannung bei der aktuellen Dehnung i 
jungfräulich [MPa] technische Spannung während der jungfräulichen 
Beanspruchung 
K [MPa] Kerbspannung 
Mises [MPa] van-Mises-Spannung 
Modell,i [MPa] resultierende Spannungen aus dem Modell 
NH [MPa] resultierende Spannung aus dem Neo-Hooke-Modell 
norm [-] normierte Spannung 
ps [MPa] pure-shear-Spannung 
uni [MPa] uniaxiale Spannung 
v [MPa] technische Spannung bei der maximalen Dehnung max in der 
Dehnungshistorie 
w [MPa] wahre Spannung 
x , y [MPa] technische Spannung in X- bzw. Y-Richtung 
 [MPa.s-1] Jaumann’sche Spannungsrate 
 [MPa] Spannungs-Dehnungs-Gradient 
  Querkontraktionszahl 
  Verhältnis zwischen Ablöselänge und der Länge der 
Polymerkette 
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  relative Fehlerquadratsumme 
 [mm] Clustergröße 
 [MPa] Energie der einzelnen Kette 
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A1 Aufbau der idealen Polymerkette 
Im Folgenden sind der chemische Aufbau der in Kapitel 4.3 und 4.5 untersuchten 
Kautschukpolymere in Form von Summenformel als auch Kalottenmodell dargestellt (vgl. 
Tabelle 4.4 und Tabelle 4.5). Das im Rahmen dieser Arbeit im Fokus stehende Styrol-
Butadien-Kautschuk (SBR) und die chemische Struktur dieses Copolymers ist in Bild 3.4 
abgebildet.  
A1.1 Struktur von Kautschukpolymeren 
 
Bild A.1: Chemischer Aufbau von Naturkautschuk (NR) 
 
Bild A.2: Chemische Aufbau von Polybutadien (BR) 
CH2 C CH CH2[ ]n
CH3
CH2 CH CH CH2[ ]n
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Bild A.3: Chemischer Aufbau von Chloroprenkautschuk bzw. Polychloropren (CR) 
A1.2 Beschreibung der Kettenendverteilung einer Gauß-Kette 
Für die meisten auf der molekular-statistischen Theorie basierenden Modelle wird die Gestalt 
der Gauß’schen Netzwerktheorie herangezogen. Hierbei wird die ideale „Phantomkette“ als 
unendlich dünn angenommen, sodass ihre Kettensegmente einander passieren können und 
keine intermolekularen Kräfte zwischen den Monomeren entstehen. Darüber hinaus können 
sich die miteinander verknüpften Kettensegmente unabhängig voneinander frei bewegen. Eine 
solche idealisierte Kette besteht aus n+1 Verknüpfungsstellen bzw. Atomen, wobei diese mit 
n Kettensegmenten miteinander verbunden sind.  
Unter der Annahme der konstanten Länge der Kettensegmente l = |ri| lässt sich der 
quadratische Kettenendenabstand unter der Verwendung des Bindungswinkels ij zwischen 
den Vektoren ri und rj mit 
ijji lrr cos  (A.1) 
 Bindungswinkel 
l Kettensegmentlänge 
ausdrücken. Da eine völlig frei bewegliches Kettenmodell vorausgesetzt wird, ergibt sich aus 
der statistischen Verteilung, dass der wahrscheinlichste Bindungswinkel cos ij den Wert 0 
aufweist. Der durchschnittliche quadratische Kettenabstand bei diesem sogenannten „Irrflug-
Modell“ ist in Gl. (A.1) dargestellt. Bei einer realistischeren Betrachtungsweise der 
Konstitution einer Polymerkette stellt man fest, dass benachbarte Kettensegmente nicht völlig 
frei bewegbar sind. Wird von einem konstanten Bindungswinkel (Valenzwinkel) ij 
ausgegangen, wobei ein freie Drehbarkeit und somit ein beliebiger Rotationswinkel ij 
möglich ist, erhält man das Valenzwinkelmodell mit freier Drehbarkeit (Gl. (A.3)). Ist der 
CH2 C CH CH2[ ]n
Cl
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Rotationswinkel um den Valenzwinkel beispielsweise durch Seitengruppen zusätzlich 
behindert, sind alle Konformationen nicht mehr gleichwahrscheinlich. Daher wird Gl. (A.3) 
erweitert, um die behinderte Drehbarkeit zu berücksichtigen (Gl. (A.4)).  
22 lnr   (A.2) 


cos
cos


1
1lnr 22
 
(A.3) 




cos
cos
cos
cos



1
1
1
1lnr 22
 
(A.4) 
 Drehwinkel um den Bindungswinkel  
Um nun alle möglichen Konformationen zu berücksichtigen und die Wahrscheinlichkeit des 
Kettenendenabstandes einer Einzelkette im dreidimensionalen Raum zu bestimmen wird die 
Gauß’sche Wahrscheinlichkeitsdichte eingeführt, die auf folgenden Annahmen beruht: 
 alle Ketten des Netzwerks weisen die durchschnittliche Länge n.l auf, 
 die Kettenabstände unterliegen einer Gauß-Verteilung, 
 bei einer makroskopischen Deformation des Netzwerks wird jede einzelne Kette in 
gleicher Weise verformt und 
 das Netzwerk unterliegt der Volumenkonstanz. 
Die Gauß’sche Wahrscheinlichkeitsdichte gilt hierbei lediglich für kleine Verformungen, d.h. 
wenn der Kettenendenabstand deutlich geringer als ihre tatsächliche Ksonturlänge L = n.l ist. 
    ln2 r322
2
e
r2
3rP
r4
1rp 

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

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(A.6) 
P(r) Wahrscheinlichkeit 
a Längenkomponente des Netzwerks 
eingeführt, wobei sie ihre Gültigkeit nur für kleine Verformungen besitzt. Also wenn der 
Endenabstand der Polymerkette deutlich geringer als ihre Konturlänge L = n.l ist. Beim 
Einsetzen der Gauß’schen Wahrscheinlichkeitsdichte in die Boltzmann’sche 
Entropiegleichung resultiert Gl. (A.7), wobei der zweite Term unabhängig vom Endenabstand 
ist und daher die Entropieänderung nicht beeinflusst wird. Die Entropieänderung S des 
gesamten Polymernetzwerks bzw. die Formänderungsenergiedichte W (bei konstanter 
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Temperatur) ergeben sich mit Gl. (A.6) aus der Summe der Entropieänderungen der einzelnen 
Ketten Gl. (A.8) und Gl. (2.8) (vgl. Kapitel 2.1.3.1).  



 22
2
ln2
3k
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(A.7) 
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(A.8) 
Die eingeführte Gauß’sche Netzwerktheorie unterliegt der Einschränkung, dass es nur für 
kleine Kettenendenabstände r Gültigkeit besitzt. Für große Verformungen sei an dieser Stelle 
auf den statistischen Ansatz auf Basis der inversen Langevin-Funktion L-1 in Kapitel 2.1.3.1 
verwiesen.  
  
172 A ANHANG 
A2 Deformationsinduzierte Anisotropie bei verschiedenen Vulkanisaten 
Nachdem bereits in Kapitel 3 die Versuchsergebnisse des im Fokus stehenden Vulkanisats S-
SBR; N330; 80 phr ausführlich vorgestellt wird, sind im Folgenden die experimentell 
ermittelten Spannungs-Dehnungs-Kurven in der Primär- und Sekundärbeanspruchung zur 
Untersuchung der deformationsinduzierten Anisotropie des Mullins-Effekt abgebildet. Auf 
Basis der unten folgenden Versuchsergebnisse lässt sich der Einfluss des Rußanteils, des 
Rußtyps, der Einfluss von Spezialrußen, von Kieselsäure, vom Verstärkungssystem sowie des 
Kautschukpolymers auf das anisotrope Werkstoffverhalten feststellen, die in Kapitel 4 
dargestellt ist.  
A2.1 S-SBR; ungefüllt 
 
Bild A.4: a) Spannungs-Dehnungs-Verhalten in der Primär- und Sekundärbeanspruchung in  
90°-Richtung und b) anisotroper sowie sekundärer Energieverlust in Abhängigkeit der 
sekundären Belastungsrichtung; S-SBR; ungefüllt 
A2.2 Standard-Ruß gefülltes S-SBR 
 
Bild A.5: a) Spannungs-Dehnungs-Verhalten in der Primär- und Sekundärbeanspruchung in  
90°-Richtung und b) anisotroper sowie sekundärer Energieverlust in Abhängigkeit der 
sekundären Belastungsrichtung; S-SBR; N330; 20 phr 
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Bild A.6: a) Spannungs-Dehnungs-Verhalten in der Primär- und Sekundärbeanspruchung in  
90°-Richtung und b) anisotroper sowie sekundärer Energieverlust in Abhängigkeit der 
sekundären Belastungsrichtung; S-SBR; N330; 40 phr 
 
 
Bild A.7: Spannungs-Dehnungs-Verhalten in der Primär- und Sekundärbeanspruchung in  
a) 0°-Richtung; b) 45°-Richtung; c) 90°-Richtung und d) anisotroper und sekundärer 
Energieverlust in Abhängigkeit der sekundären Belastungsrichtung;  
S-SBR; N330; 60 phr 
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Bild A.8: a) Spannungs-Dehnungs-Verhalten in der Primär- und Sekundärbeanspruchung in  
90°-Richtung und b) anisotroper sowie sekundärer Energieverlust in Abhängigkeit der 
sekundären Belastungsrichtung; S-SBR; N220; 20 phr 
 
Bild A.9: a) Spannungs-Dehnungs-Verhalten in der Primär- und Sekundärbeanspruchung in  
90°-Richtung und b) anisotroper sowie sekundärer Energieverlust in Abhängigkeit der 
sekundären Belastungsrichtung; S-SBR; N220; 40 phr 
 
Bild A.10: a) Spannungs-Dehnungs-Verhalten in der Primär- und Sekundärbeanspruchung in  
90°-Richtung und b) anisotroper sowie sekundärer Energieverlust in Abhängigkeit der 
sekundären Belastungsrichtung; S-SBR; N220; 60 phr 
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Bild A.11: Spannungs-Dehnungs-Verhalten in der Primär- und Sekundärbeanspruchung in  
a) 0°-Richtung; b) 45°-Richtung; c) 90°-Richtung und d) anisotroper und sekundärer 
Energieverlust in Abhängigkeit der sekundären Belastungsrichtung;  
S-SBR; N220;80 phr 
 
Bild A.12: a) anisotroper (primärer) und b) sekundärer Energieverlust für S-SBR; N220  
mit verschiedenen Füllstoffanteilen;  = 100%; 90°-Richtung 
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Bild A.13: a) Spannungs-Dehnungs-Verhalten in der Primär- und Sekundärbeanspruchung in  
90°-Richtung und b) anisotroper sowie sekundärer Energieverlust in Abhängigkeit der 
sekundären Belastungsrichtung; S-SBR; N550; 20 phr 
 
Bild A.14: a) Spannungs-Dehnungs-Verhalten in der Primär- und Sekundärbeanspruchung in  
90°-Richtung und b) anisotroper sowie sekundärer Energieverlust in Abhängigkeit der 
sekundären Belastungsrichtung; S-SBR; N550; 40 phr 
 
Bild A.15: a) Spannungs-Dehnungs-Verhalten in der Primär- und Sekundärbeanspruchung in  
90°-Richtung und b) anisotroper sowie sekundärer Energieverlust in Abhängigkeit der 
sekundären Belastungsrichtung; S-SBR; N550; 60 phr 
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Bild A.16: Spannungs-Dehnungs-Verhalten in der Primär- und Sekundärbeanspruchung in  
a) 0°-Richtung; b) 45°-Richtung; c) 90°-Richtung und d) anisotroper sowie sekundärer 
Energieverlust in Abhängigkeit der sekundären Belastungsrichtung;  
S-SBR; N550;80 phr 
 
Bild A.17: a) anisotroper (primärer) und b) sekundärer Energieverlust für S-SBR; N550  
mit verschiedenen Füllstoffanteilen;  = 100%; 90°-Richtung 
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A2.3 S-SBR mit oberflächenbehandeltem Ruß verstärkt 
 
Bild A.18: a) Spannungs-Dehnungs-Verhalten in der Primär- und Sekundärbeanspruchung in  
90°-Richtung und b) anisotroper sowie sekundärer Energieverlust in Abhängigkeit der 
sekundären Belastungsrichtung; S-SBR; Ecorax S247; 80 phr 
 
Bild A.19: a) Spannungs-Dehnungs-Verhalten in der Primär- und Sekundärbeanspruchung in  
90°-Richtung und b) anisotroper sowie sekundärer Energieverlust in Abhängigkeit der 
sekundären Belastungsrichtung; S-SBR; N220 graphitiert; 80 phr 
 
Bild A.20: a) Spannungs-Dehnungs-Verhalten in der Primär- und Sekundärbeanspruchung in  
90°-Richtung und b) anisotroper sowie sekundärer Energieverlust in Abhängigkeit der 
sekundären Belastungsrichtung; S-SBR; N220 oxidiert; 80 phr 
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A2.4 Kieselsäuregefüllte, ölverstreckte Elastomere 
 
Bild A.21: a) Spannungs-Dehnungs-Verhalten in der Primär- und Sekundärbeanspruchung in  
90°-Richtung und b) anisotroper sowie sekundärer Energieverlust in Abhängigkeit der 
sekundären Belastungsrichtung; S-SBR; funktionalisiert; Kieselsäure; 80 phr; Si363 
 
Bild A.22: a) Spannungs-Dehnungs-Verhalten in der Primär- und Sekundärbeanspruchung in  
90°-Richtung und b) anisotroper sowie sekundärer Energieverlust in Abhängigkeit der 
sekundären Belastungsrichtung; NR; Kieselsäure; 80 phr; Si363 
 
Bild A.23: a) Spannungs-Dehnungs-Verhalten in der Primär- und Sekundärbeanspruchung in  
90°-Richtung und b) anisotroper sowie sekundärer Energieverlust in Abhängigkeit der 
sekundären Belastungsrichtung; NR/BR; Kieselsäure; 80 phr; Si363 
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A2.5 Standard-Ruß gefülltes CR 
 
Bild A.24: a) Spannungs-Dehnungs-Verhalten in der Primär- und Sekundärbeanspruchung in  
90°-Richtung und b) anisotroper sowie sekundärer Energieverlust in Abhängigkeit der 
sekundären Belastungsrichtung; CR; ungefüllt 
 
Bild A.25: a) Spannungs-Dehnungs-Verhalten in der Primär- und Sekundärbeanspruchung in  
90°-Richtung und b) anisotroper sowie sekundärer Energieverlust in Abhängigkeit der 
sekundären Belastungsrichtung; CR; N330; 20 phr 
 
Bild A.26: a) Spannungs-Dehnungs-Verhalten in der Primär- und Sekundärbeanspruchung in  
90°-Richtung und b) anisotroper sowie sekundärer Energieverlust in Abhängigkeit der 
sekundären Belastungsrichtung; CR; N330; 40 phr 
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Bild A.27: a) Spannungs-Dehnungs-Verhalten in der Primär- und Sekundärbeanspruchung in  
90°-Richtung und b) anisotroper sowie sekundärer Energieverlust in Abhängigkeit der 
sekundären Belastungsrichtung; CR; N220; 60 phr 
 
Bild A.28: a) Spannungs-Dehnungs-Verhalten in der Primär- und Sekundärbeanspruchung in  
90°-Richtung und b) anisotroper sowie sekundärer Energieverlust in Abhängigkeit der 
sekundären Belastungsrichtung; CR; N550; 60 phr 
A3 Kontinuumsmechanische Grundlagen 
In diesem Kapitel werden die grundlegenden kontinuumsmechanischen Begrifflichkeiten und 
Definitionen vorgestellt. Für eine ausführlichere Darstellung kann bspw. in [Its12] 
herangezogen werden.  
A3.1 Kinematik eines Kontinuums 
Ein materieller Körper B besteht aus einer Menge von materiellen Punkten Pi im euklidischen 
Raum E3. Damit kann jedem materiellen Punkt Pi ein Ortsvektor zugeordnet Xi werden.  
 iPXXi  (A.9) 
Im Folgenden wird als Bezugssystem ausschließlich das kartesiche Koordinatensystem 
verwendet. Die Größe X stellt eine Abbildung der Punkte P des Körpers dar und ihre bijektive 
Zuordnung zu P wird auch als Konfiguration bezeichnet. Als Bewegung eines Körpers wird 
die Veränderung des Gebiets von B bezeichnet, die durch die zeitlich stetige Folge von 
Konfigurationen abgebildet wird. Um die numerische Berechnung dieser Bewegung zu 
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ermöglichen, ist die Definition der sogenannten Referenz-Konfiguration zum festen Zeitpunkt 
t = t0 erforderlich: 
   0ii tPP ,XXX 0  (A.10) 
Analog beschreibt die Momentan-Konfiguration Xt den momentanen Ort der materiellen 
Punkte bzw. bildet die zu den materiellen Punkten P zugehörigen Ortsvektoren zum aktuellen 
Zeitpunkt t ab.  
   tPP ii ,XXx t  (A.11) 
 
Bild A.29: Deformation eines infinitesimalen Linienelementes dX 
Dabei heißen die Koordinaten Xi materielle oder Lagrange’sche bzw. die Koordinaten von xi 
räumliche oder Euler’sche Koordinaten. Mit Gl. (A.10) und Gl. (A.11) lässt sich demnach der 
Verschiebungsvektor u einführen.  
Xxu  (A.12) 
Eine weitere in der Kontinuumsmechanik wichtige Größe ist der materielle 
Deformationsgradient F: 
HuxF  1Grad1Grad (A.13) 
H Verschiebungsgradient 
Mit dem Deformationsgradienten F lässt sich die Beziehung vom infinitesimalem 
Linienelement dx der Momentan-Konfiguration zum Linienelement dX der Referenz-
Konfiguration herstellen (Gl. (3.7)). Für den Zusammenhang zwischen den räumlichen und 
materiellen Flächen- bzw. Volumenelementen gelten folgende Gleichungen: 
 
e2e1
e3
Referenz-Konfiguration 
B0
Momentan-Konfiguration 
Bt
u
dX u+du
dx
P10
P20
P2t
P1t
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AFAFFa -T-T dJdd  det  (A.14) 
dVJdVdv   Fdet
 
(A.15) 
da Flächenelement der Momentan-Konfiguration 
dA Flächenelement der Referenz-Konfiguration 
dv Volumenelement der Momentan-Konfiguration 
dV Volumenelement der Referenz-Konfiguration 
Aus der polaren Zerlegung und der Bedingung J = det F > 0 lässt sich jede Deformation in 
eine Starrkörperrotation (abgebildet durch Rotationstensor R) und eine Streckung 
multiplikativ aufgeteilt werden, wobei die Werkstoffbeanspruchung durch die Streckung, also 
dem Rechtsstrecktensor U (bzw. Linksstrecktensor V), dargestellt werden.  
RVURF  (A.16) 
Hieraus resultieren wiederum der rechte und linke Cauchy-Green-Tensor C und B.  
FFUC T2  (A.17) 
T2 FFVB  (A.18) 
Der Vorteil dieser Darstellung besteht darin, dass die Tensoren C und B im Gegensatz zu F 
symmetrisch sind und damit sich numerisch besser eignen. Zusätzlich sind die Cauchy-Green-
Tensoren unabhängig von der Starrkörperrotation und demzufolge als reines Dehnungsmaß in 
Materialmodellen herangezogen werden können. Da C und B die gleichen Invarianten wie F 
aufweisen, werden sie im Hauptachsensystem wie folgt dargestellt (vgl. Kapitel 2.1.3.2, 
Kapitel 3.4.2, Kapitel 5.1.2, Kapitel 6.2.1): 









2
3
2
2
2
1
00
00
00



BC
 
(A.19) 
Ein weiteres wichtiges Dehnungsmaß ist der Green’sche Verzerrungstensor (bzw. Green-
Lagrange-Verzerrungstensor) . 
 1
2
1  FFε T
 
(A.20) 
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A3.2 Spannungstensoren 
Wirkt in einem Punkt auf die Oberfläche des materiellen Körpers B die infinitesimale Kraft 
df, so resultieren Spannungsvektoren T und t, die auf die infinitesimale Fläche der Referenz-
Konfiguration dA bzw. der Momentan-Konfiguration da sich beziehen: 
dA
dfT 
 
(A.21) 
da
dft 
 
(A.22) 
Die Spannungsvektoren T und t sind mit dem 1. Piola-Kirchhoff’schen Spannungstensor  
(auch Lagrange’scher oder technischer Spannungstensor genannt) bzw. dem Cauchy-
Spannungstensor S (auch wahrer Spannungstensor genannt) über die Normalenvektoren des 
Oberflächenelements dA und da verknüpft: 
NσT  (A.23) 
nSt  (A.24) 
Dabei können die Spannungstensoren aus Gl. (A.23) und Gl. (A.24) ineinander überführt 
werden. Mithilfe des Zusammenhangs der Flächenelemente in Gl. (A.14) erfolgt: 
TJ  FSσ (A.25) 
Im Gegensatz zum Cauchy-Spannungstensor S ist der 1. Piola-Kirchhoff’schen 
Spannungstensor  nicht symmetrisch. Da jedoch für den Bezug auf die Referenz-
Konfiguration symmetrische Spannungstensoren sich eher eignen, wird zusätzlich der 
sogenannte 2. Piola-Kirchhoff’sche Spannungstensor T eingeführt.  
T1J   FSFT (A.26) 
T
J
1 FTFS   (A.27) 
A4 Anisotroper Mullins-Effekt in der FEM 
A4.1 Langevin-Ansatz und invariantenbasierte Materialmodelle in mehraxialen Zug- 
und Druckbeanspruchungen 
Im Folgenden werden die invariantenbasierten Materialmodelle Neo-Hooke-Modell 
(Gl. (2.17)), Yeoh-Modell (Tabelle 2.1) und der Langevin-Ansatz (Gl. (2.10)) 
gegenübergestellt. Die in Bild A.30 bis Bild A.32 dargestellten Spannungs-Dehnungs-Kurven 
basieren auf den Materialparametern aus Tabelle 6.2. Beim Langevin-Ansatz ist 
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einschränkend zu erwähnen, dass hier nicht das für die FE-Untersuchung verwendete additive 
Kombination vom Neo-Hooke-Modell und des Langevin-Ansatzes (vgl. Kapitel 6.2.2) 
verglichen wird. 
Hierbei kann in Bild A.30 beobachtet werden, dass während der uniaxiale Zugbereich von 
allen hier betrachteten Modellen ähnlich beschrieben wird, im uniaxialen Druckbereich das 
Neo-Hooke-Modell verhältnismäßig höhere Spannungsantworten bei gleichen Dehnungen 
wiedergibt. Bei den mehraxialen Werkstoffkurven in Bild A.31 (pure-shear-
Beanspruchungszustand) und in Bild A.32 (äquibiaxialer Beanspruchungszustand) wird sehr 
deutlich, dass der Langevin-Ansatz im Vergleich das weichste Werkstoffverhalten aufweist. 
Insbesondere im jeweiligen Druckbereich ist dieser Unterschied sehr ausgeprägt. Hieraus lässt 
sich ableiten, dass obwohl die Modelle im uniaxialen Zugbereich an die Messdaten angepasst 
worden sind und damit ein ähnliches Werkstoffverhalten wiedergeben, neigt der Langevin-
Ansatz bei mehraxialen Deformationsmodi und insbesondere bei Druckbeanspruchungen den 
Werkstoffverhalten zu weich zu beschreiben.  
 
Bild A.30: Uniaxiales Spannungs-Dehnungs-Verhalten und Formänderungsenergiedichte;  
Neo-Hooke-Modell; Yeoh-Modell und Langevin-Ansatz 
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Bild A.31: Pure-Shear-Spannungs-Dehnungs-Verhalten und Formänderungsenergiedichte;  
Neo-Hooke-Modell; Yeoh-Modell und Langevin-Ansatz 
 
Bild A.32: Äquibiaxiales Spannungs-Dehnungs-Verhalten und Formänderungsenergiedichte;  
Neo-Hooke-Modell; Yeoh-Modell und Langevin-Ansatz 
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A4.2 Vergleich der einachsigen Spannungserweichung von verschiedenen Modellen 
 
 
Bild A.33: Simulation des Mullins-Effekts bei zyklischer, uniaxialer Beanspruchung mit dem 
Schädigungsmodell aus [OR99; NN13a] kombiniert mit a) Neo-Hooke-Modell und  
b) Yeoh-Modell sowie c) dem anisotropen Schädigungsmodell  
A4.3 Einfluss der Schädigungsparameter auf die Deformationsinduzierte Anisotropie 
  
Parametersatz 
0 1 2 3 4 5 6 
r 1,450 1,813 1,000 1,170 1,511 1,031 1,308 
m 0,365 0,131 0,596 0,729 0,122 0,365 0,575 
 0,109 0,030 0,389 0,0001 0,309 0,546 0,022 
W1 0,887 0,902 0,884 0,882 0,896 0,887 0,883 
W5 (isotrop) 0,482 0,482 0,482 0,481 0,482 0,483 0,482 
W5 0,482 0,443 0,526 0,486 0,499 0,538 0,482 
W6 0,896 0,863 0,919 0,916 0,891 0,913 0,906 
W10 0,510 0,459 0,562 0,520 0,522 0,571 0,514 
Rest, primär 20,0 14,3 21,9 23,2 18,4 20,5 21,7 
Rest, sekundär 7,9 4,7 9,9 10,3 6,7 8,9 9,1 
Tabelle A.1: Parametersätze für die FE-Parameterstudie zum richtungsabhängigen Mullins-Effekt; 
anisotropes Schädigungsmodell angepasst an S-SBR; N330; 80 phr; uniaxiale Dehnung 
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Bild A.34: Simulation des anisotropen Mullins-Effekts mit dem anisotropen Schädigungsmodell 
(Parametersätzen aus Tabelle A.1) 
A4.4 Bestimmung von Materialparametern aus der Shore Härte für die FEM 
Wie bereits in Kapitel 6.4.2 beschrieben, existieren eine Vielzahl Ansätzen, um aus der 
einfach zu ermittelnden Shore Härte A auf den Schubmodul G zu schließen und damit ein 
elastomeres Werkstoffverhalten für die FEM abzuschätzen. Im Folgenden wird eine Auswahl 
von auf Empirie basierenden Formulierungen vorgestellt.  
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Gent hat bereits 1958 die erste Modul-Shore-Härte-Relation veröffentlicht, wobei er im ersten 
Schritt auf den Elastizitätsmodul schließt [Gen58].  
 
 H5422541375050
H6233675609810E 

,,
,,
 
(A.28) 
In [BK82] wird bereits ein Zusammenhang zur Shore Härte A hergestellt, der den 
Schubmodul ermittelt und damit unmittelbar bspw. in der Gauß’schen Netzwerktheorie 
(Gl. (2.8)) bzw. im Neo-Hooke-Modell (Gl. (2.17)) eingesetzt und damit für die FEM 
anwendbar ist. Die formale Beziehung (Gl. (6.35)) wird bereits in Kapitel 6.4.2 dargestellt.  
Analog wird ein Schubmodul-Shore-Härte-Relation in [SL90] vorgestellt. Aus den 
zugehörigen Untersuchungen wurde dabei die Referenz-Shore-Härte H0 = 53 ShA ermittelt, 
die dem Schubmodul-Wert von genau G = 1 MPa zugeordnet werden kann. Darüber hinaus 
wird in [SL90] ein exponentieller Zusammenhang von Schubmodul und Shore Härte 
festgestellt. 
 0HHeG   (A.29) 
ShA53H050 0  ;, (A.30) 
 empirisch ermittelter Parameter 
Ein weiterer Ansatz wird in [KS06] formuliert. Dabei wird ebenfalls der Elastizitätsmodul 
bestimmt.  
H100
HCC
CR2
1E 21
3
2


 
 
(A.31) 
C1;C2;C3 empirisch ermittelter Parameter 
R  Stempelradius 
  Querkontraktionszahl 
Für die empirisch ermittelten Parameter ergeben sich nach längerer Herleitung die Werte 
C1 = 0,549 N; C1 = 0,07516 N und C1 = 0,025 mm, während der Stempelradius R in [NN12b] 
definiert ist. In Kapitel 2 wird bereits erläutert, dass aus der Annahme der Volumenkonstanz 
für Elastomere für die Querkontraktionszahl sich  =0,5 ergibt.  
Mit der Inkompressibilitätsbedingung lässt sich ebenfalls der Zusammenhang von 
Elastizitätsmodul E und Schubmodul G herstellen und damit können die empirischen Ansätze 
aus Gl. (A.28) und Gl. (A.31) für die FEM angewendet werden.  
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  G12E   (A.32) 
Die hier und in Kapitel 6.4.2 und die zugehörigen Schubmodul-Shore-Härte-Relationen 
werden in  
 
Bild A.35: Zusammenhang zwischen Shore Härte A und dem Schubmodul nach [Gen58; BK82; 
SL90; KS06] 
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